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Resum 
La producció d’energia elèctrica en centrals nuclears comporta la generació de residus que 
tenen difícil gestió i tractament. La solució acceptada internacionalment per al confinament 
d’aquests residus és l’emmagatzematge geològic profund (EGP), un emplaçament que 
compta amb diverses barreres, naturals o artificials, que garanteixen la reclusió dels residus 
durant llargs períodes de temps. 
Degut a les capacitats d’adsorció que tenen els minerals, aquests es considera que formen 
part de les barreres naturals en els EGP. Amés, es consideren també com a possibles 
barreres els minerals que precipiten a les proximitats del combustible nuclear gastat degut a 
la sobresaturació de les aigües que entren en contacte amb el combustible. 
L’estudi objecte d’aquest projecte final de carrera és determinar la capacitat de retenció d’un 
mineral concret, la uranofana (Ca(UO2)2(SiO3OH)2·5H2O), que podria retenir estronci 
provinent de la dissolució del combustible nuclear. Per tal de determinar si aquest mineral és 
capaç d’immobilitzar l’estronci es realitzaren estudis d’adsorció i de co-precipitació. 
En primer lloc, es realitza la síntesi del mineral i paral·lelament es realitza una síntesi en co-
precipitació de calci i d’estronci, per tal d’observar quina precipitació està més afavorida.  
En una segona fase, es duen a terme experiments per a la determinació del punt de càrrega 
zero del mineral sintetitzat, els quals ens donaran a quin pH es neutralitza la càrrega 
superficial i per tant el punt on es poden obtenir resultats òptims en els estudis d’adsorció. 
En l’última fase es realitzen els experiments d’adsorció, que determinaran si el mineral és 
capaç de retenir l’estronci en la seva superfície.  
Al llarg d’aquest projecte s’ha sintetitzat uranofana al laboratori i s’ha obtingut un rendiment 
de la reacció del 64% i s’ha caracteritzat mitjançant DRX, Raman i BET. Amés, s’ha 
aconseguit precipitar un sòlid que emmagatzema Sr en la seva estructura cristal·lina evitant 
així la seva propagació cap al medi.  
Per altra banda, en l’estudi d’adsorció s’ha determinat que el sistema uranofana-Sr2+ en 
dissolució arriba a l’estat estacionari quasi instantàniament i segueix una cinètica de pseudo-
segon ordre. L’efecte de la concentració s’ha determinat que segueix el model d’isoterma de 
Langmuir amb una capacitat màxima d’adsorció de 3,42·10-3 i 1,21·10-3 mol·m-2 per a medi 
iònic 0,01 i 0,1 mol·dm-3, respectivament. Per últim s’ha investigat l’efecte del pH de la 
dissolució i no s’ha observat una clara relació entre el pH i l’adsorció a pH inferior a 10. 
Tanmateix, s’ha de considerar una major adsorció a pH superiors a 10, deguts a que es 
troben per sobre del punt de càrrega zero, en la zona de ionització negativa. 
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1. Glossari 
Aigua Milli-Q: Aigua ultra-pura. 
BET: Mètode Brunauer-Emmet-Teller 
DRX: Difracció de raigs X. 
EGP: Emmagatzematge geològic profund. 
EIA: Estudi d’impacte ambiental 
ENRESA: Empresa Nacional de Residus Radioactius S.A. 
ICP-MS: Espectrometria de masses amb acoblament inductiu de plasma. 
MOF’s: Metal Organic Frameworks 
MT: Mètode de valoracions de massa per a la determinació del punt de càrrega zero. 
pHpzc: pH en el punt de càrrega zero. 
RAA: Residus d’alta activitat. 
RBMA: Residus de baixa i mitjana activitat. 
Γ: Quantitat d’estronci adsorbit (mol·m-2) 
Γ௠௔௫: Quantitat màxima d’estronci adsorbit (mol·m-2) 
KL: Constant de Langmuir (dm3·mol-1) 
Kd: Constant adsorció Isoterma Lineal (ml·g-1) 
K, n: Paràmetres isoterma Freundlich 
CL: Concentració dissolució (mol·dm-3) 
CS: Quantitat de metall adsorbit (g·g-1) 
: Número d’ona normalitzat (cm-1) 
V: Freqüència 
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: Longitud d’ona (cm-1) 
[Sr]ad: Quantitat d’estronci adsorbit (mol·m-2) 
[Sr]0: Concentració d’estronci inicial (mol·dm-3) 
[Sr]t: Concentració d’estronci a un temps t (mol·dm-3) 
ሼܵݎሽad: Concentració superficial d’estronci adsorbit (mol·m-2) 
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2. Prefaci 
Avui en dia, un dels problemes mediambientals més importants que existeixen són els 
residus nuclears, la seva gestió, tractament i confinament. Sobre el confinament hi ha un 
gran debat obert, arran de la cerca d’emplaçaments destinats a allotjar aquests residus 
durant centenars d’anys i també de la seguretat d’aquests emplaçaments. 
Els magatzems geològics profunds són una de les possibles solucions al problema de 
l’emplaçament destinat al confinament d’aquest tipus de residus. Aquests emplaçaments 
compten amb diverses barreres, en constant millora, que tenen com a objectius protegir i 
evitar la sortida del residu a l’exterior, evitant així la contaminació de les aigües subterrànies i 
la migració dels elements radioactius cap a la biosfera.  
Entre les barreres, tant naturals com artificials, s’hi troben certs minerals, com per exemple 
la bentonita, que dificulta el pas dels elements constituents del residu nuclear. En aquest 
PFC es pretén trobar altres minerals, que a més a més de dificultar-ne el pas, pugui retenir 
l’element contaminant en la seva estructura. 
En aquest PFC s’ha estudiat la capacitat de la uranofana per adsorbir estronci. Aquest 
mineral és una de les fases sòlides secundàries que es poden formar un cop iniciada la 
dissolució del combustible gastat, ja que pot precipitar a partir de l’urani alliberat pel 
combustible en aigües que continguin silici i calci. L’estronci, per altra banda, és un dels 
radionúclids que es poden alliberar en la dissolució del combustible nuclear gastat i té una 
mobilitat relativament elevada en medis aquosos, per tant, és probable que la seva retenció 
tingui lloc fonamentalment per processos d’adsorció en minerals. 
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3. Introducció 
3.1. Objectius del projecte 
Els objectius d’aquest projecte són: 
- La síntesi de la uranofana en el laboratori. 
- La caracterització del mineral sintetitzat mitjançant Difracció de rajos X (DRX) i 
espectroscòpia Raman. 
- Determinació del punt de càrrega zero de la uranofana 
- Determinació de la solubilitat de la uranofana en un interval de pH entre 4 i 12. 
- Determinar la capacitat màxima d’adsorció d’estronci en la uranofana mitjançant 
isotermes d’adsorció.  
- Determinar la influència que té el medi iònic, el pH i la concentració inicial d’estronci 
en els experiments d’adsorció. 
- Co-precipitar uranofana mitjançant la substitució del calci de la seva fórmula química 
per estronci.  
- Donar resposta a si l’estronci pot ésser retingut en la uranofana.  
3.2. Abast del projecte 
Aquest projecte final de carrera inclou la síntesi del mineral pur a partir dels seus 
components individuals, la co-precipitació del mateix mineral amb estronci i l’experimentació 
d’adsorció d’estronci en aquest mineral.  
També són objecte d’estudi d’aquest PFC els espectres Raman i DRX dels sòlids sintetitzats 
que ajudaran a definir si aquests són o no són els esperats i a descobrir la possible formació 
d’altres fases sòlides. 
La tècnica analítica ICP-MS servirà tant per determinar el pH on el mineral es dissol menys i 
com per establir la concentració d’estronci que quedarà en dissolució per a cada experiment 
d’adsorció. L’anàlisi de les mostres es farà en el Centre Tecnològic de Manresa (CTM) i en 
el Centre de Recerca en Nanoenginyeria (CRnE). 
Pel que fa als ítems que resten fora de l’abast d’aquest PFC, no serà objecte d’estudi 
d’aquest PFC la co-precipitació de uranofana en presència d’estronci amb diferents 
concentració d’estronci en dissolució ni amb diferents graus de substitució de calci per 
estronci. 
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4. Estat de l’art 
4.1. Producció de residus nuclears 
La composició del sistema elèctric actual accepta l’ús de l’energia nuclear com una de les 
seves importants fonts de producció. Per a aquesta producció d’energia s’empra 
combustible nuclear, combustible d’urani. Però aquest combustible acaba convertint-se en 
un residu, de difícil gestió i tractament. A continuació es detallen les propietats i les principals 
característiques del combustible i del residu nuclear. 
4.1.1. Combustible nuclear  
El combustible nuclear està constituït, per un conjunt de pastilles ceràmiques cilíndriques 
d’òxid d’U-238, amb un grau variable d’U-235, que acostuma a ser, inferior al 5%. Aquestes 
pastilles es col·loquen dins d’uns tubs anomenats baines, fabricades amb un aliatge de 
zirconi que és capaç de resistir les elevades pressions i temperatures, aquestes baines es  
col·loquen en una estructura d’acer Inconel i s’obté l’element de combustible que s’introdueix 
al reactor. Les condicions de pressió i temperatura a les que està sotmès el combustible, de 
l’ordre de 150 atm i 400°C en el reactor, modifiquen algunes de les propietats inicials de les 
pastilles d’urani (ENRESA 2001). 
Les característiques específiques dels elements de combustible vindran donades pel tipus 
de reactor on han sigut irradiats així com pel procés d’irradiació. Es coneix com el procés 
d’irradiació el temps en que el combustible està dins del reactor i la potència obtinguda. 
Durant aquest temps i a causa del flux neutrònic al que està sotmès l’òxid d’urani, tenen lloc 
reaccions de captura neutrònica i de fissió nuclear de part de l’urani i d’altres radionúclids 
generats, donant lloc a productes de fissió i calor.  
4.1.1.1. Distribució dels radionúclids en les pastilles de combustible 
La majoria dels actínids i productes de fissió es troben inclosos dins la pròpia matriu d’UO2, 
per tant, l’alliberació d’aquests estarà controlada pel comportament de la matriu.  
Tal com s’observa en Figura 1 , la baina tendeix a acumular el C-14 generat per activació del 
carboni de l’aliatge. A l’espai entre la matriu d’urani i la baina tendeixen a acumular-se els 
radionúclids gasosos tals com el Kr, Xe, Br i I, que també poden aparèixer en els límits de 
gra i fissures acompanyats de C-14, Cs-135, Cs-137, Se-79, Tc-99 i Sr-90.   
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Figura 1. Distribució dels radionúclids en el combustible irradiat. (ENRESA 2001) 
En la distribució d’aquests radionúclids veiem l’aparició de l’Sr-90, isòtop de l’estronci, que 
es localitza en els límits de gra en les pastilles de combustible gastat i que emet radiació. 
Anàlogament a l’isòtop 90 de l’estronci en aquest PFC s’estudia el comportament de 
l’estronci en forma elemental. 
En la Taula 1, es mostra el principal estat físic en què apareixen alguns dels radionúclids en 
el combustible gastat. 
 
Taula 1. Forma química dels radionúclids en el combustible gastat. (ENRESA 2001) 
Gasos i elements volàtils 
Kr, Xe, Br, I 
Precipitats metàl·lics  
Mo, Tc, Ru, Rh, Pd, Ag, Cd, In, Sn, Sb, Te 
Fases oxidades precipitades 
Rb, Cs, Ba, Zr, Nb, Mo, Te 
Òxids dissolts en la matriu del combustible 
Sr, Zr, Nb, Y, La, Ce, Pr, Nd, Pm, S, En 
4.1.2. Tipus de radiacions 
Existeixen diversos tipus de radiacions o rajos que emeten els isòtops radioactius. En aquest 
punt s’expliquen en detall els diferents tipus de radiacions i les seves principals 
característiques.  
Existeixen quatre tipus de radiació: alfa, beta, gamma i rajos X. En la Figura 2 podem 
observar l’abast de cada tipus de radiació. 
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La radiació alfa consisteix en l’emissió d’una partícula amb dos neutrons i dos protons (àtom 
d’He). Aquesta radiació no penetra en la pell humana ni tampoc la roba, però és perillosa per 
als éssers humans en el cas que l’emissor s’inhali o s’introdueixi en el cos. Aquesta radiació 
l’emeten els àtoms de radi, radó, urani o tori.  
La radiació beta és més lleugera: consisteix en l’emissió d’un electró o positró1 amb una 
velocitat d’emissió elevada. És una radiació de curt abast, pot viatjar a través de l’aire i és 
moderadament penetrant, pot travessar la pell per les zones més dèbils i causar-hi danys en 
cas d’una llarga exposició. En són emissors l’estronci-90, el carboni-14 o el sofre-35. 
Les dues radiacions restants, la gamma i els rajos X són altament penetrants, són radiacions 
electromagnètiques com la llum visible, les ones de ràdio o la llum ultravioleta, però 
difereixen en la quantitat d’energia que tenen. Acostumen a venir acompanyades de radiació 
alfa i beta en els processos de decaïment radioactiu, com el procés esmentat en la Figura 4. 
Emeten radiació gamma elements com el iode-131, el cesi-137 o el cobalt-60. (Healt 
Physics Society 2013) 
 
 
 
 
 
 
 
 
                                                
 
 
1 Positró: és una partícula elemental, antipartícula de l’electró, en posseeix la mateix 
quantitat de massa i càrrega elèctrica però de signe positiu. Forma part de l’antimatèria i 
apareix en nombrosos processos radioquímics, com a part de les transformacions nuclears. 
 
              Paper     Pell      Fusta      Formigó 



Raig X 
Figura 2.Penetració de cada tipus de radiació (U.S.NRC 2013) 
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4.1.3. Residus radioactius 
Els residus radioactius són aquells materials que no tenen cap ús declarat i que contenen 
isòtops radioactius (4.3.2) per sobre d’un valor legalment establert. Es classifiquen en dos 
grans grups de cara la seva gestió: residus de baixa i mitjana activitat i residus d’alta 
activitat. 
Per al tractament d’aquests residus, a Espanya, es va crear, l’any 1984 l’Empresa Nacional 
de Residus Radioactius (ENRESA). 
4.1.3.1. Residus de Baixa i Mitjana Activitat (RBMA) 
Els RBMA contenen isòtops radioactius amb períodes de semidesintegració iguals o 
inferiors a 30 anys.  
La gestió d’aquest tipus de residus requereix l’aïllament i el confinament dels residus durant 
aproximadament 300 anys, ja que haurà transcorregut 10 vegades el període de 
semidesintegració i la seva activitat s’haurà reduït considerablement.  
4.1.3.2. Residus d’Alta Activitat (RAA) 
Els RAA contenen isòtops radioactius amb períodes de semidesintegració superiors a 30 
anys, aquests acostumen a ser també emissors de calor i poden restar actius durant milers o 
desenes de milers d’anys. 
Per aquest tipus de residus, s’han d’aconseguir uns sistemes de gestió definitiva que 
n’assegurin l’estanqueïtat durant milers d’anys. L’opció internacionalment acceptada per 
aquest tipus de residus són els emmagatzemaments geològics profunds.   
4.2. Emmagatzematge geològic profund (EGP) 
L’EGP és la solució que internacionalment s’accepta com la més segura i viable per a la 
gestió final dels residus d’alta activitat. Es fonamenta en la capacitat d’aïllament i 
confinament de les formacions geològiques, sempre que es compleixin certes 
característiques d’estabilitat, espessor, absència de vies de migració i capacitat de retenció. 
Tot això es complementa amb sistemes de barreres d’enginyeria. 
Altres opcions que s’han considerat han estat l’enviament dels residus a l’espai o la 
col·locació d’aquests en foses oceàniques. La primera opció es va desaconsellar per les 
conseqüències que tindria una possible fallada en el llançament i la segona perquè es tracta 
d’una zona de difícil control i no és garantia que els organismes que viuen a les fosses 
oceàniques no acabessin afectats per la radiació. 
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La majoria dels residus, a l’estat espanyol provenen de les centrals nuclears, en forma de 
combustible gastat. Aquest combustible presenta unes propietats estructurals, d’estabilitat 
front la corrosió i d’emissió de calor i radiació derivades de les seves característiques inicials 
i dels processos als que ha estat sotmès durant la irradiació per obtenir energia. 
 
4.2.1. Principis de l’EGP 
L’EGP es fonamenta en el principi multibarrera, que consisteix en 
interposar una sèrie de barreres, artificials i naturals entre el residu i la 
biosfera. Aquestes barreres tenen com objectiu aconseguir que el 
temps que trigui en arribar a la biosfera un radionúclid, provinent del 
CNG, sigui el més elevat possible perquè la seva activitat hagi 
decaigut el suficient com per no modificar l’entorn ni sobrepassar les 
dosis acceptades per a les persones.  
Existeixen dos tipus de barreres: les artificials i les naturals.  
Les artificials es dissenyen, construeixen i col·loquen considerant el 
disseny del dipòsit pel qual s’hagi optat i de les característiques de les 
barreres naturals existents en aquest emplaçament. Es consideren 
barreres artificials els següents sistemes: 
- El propi combustible gastat 
- Les càpsules metàl·liques d’emmagatzemament. 
- Els materials de rebliment i segellat. 
Aquestes barreres es troben representades en la Figura 3. 
Les barreres naturals s’estima que seran les responsables de la 
seguretat del sistema a llarg termini, considerant la degradació de les 
barreres artificials i l’aparició d’esdeveniments no desitjables. Els 
components de les barreres naturals són: 
- La geosfera, les formacions geològiques on s’ubica el magatzem, juntament amb les 
aigües i els gasos que contenen. 
- La biosfera, el conjunt d’ecosistemes (sòls, aigües, éssers vius, etc.) que rebran 
l’impacte de l’emmagatzematge.  
 
Figura 3. Barreres d'un EGP
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Tal com s’ha exposat anteriorment, el combustible nuclear està composat de molts elements 
radioactius, amb major o menor grau d’intensitat i temps de semidesintegració més o menys 
elevats; un d’aquests productes radioactius que s’ha de contenir en els emmagatzematges 
geològics profunds i que és objecte d’estudi en aquest treball és l’estronci-90 degut a l’elevat 
grau de radiació que té. 
4.3. L’estronci 
L’estronci-90 és un dels isòtops que es formen durant els processos de fissió en les centrals 
nuclears, d’elevat interès científic del qual se n’han fet i se n’estan fent estudis com per 
exemple (Sureda, et al. 2010). 
4.3.1. Propietats 
L’estronci és un element químic de la taula periòdica, el seu símbol és “Sr” i el seu número 
atòmic 38. És un element pertanyent al grup dels metalls alcalinoterris. A la Taula 2 es 
mostren algunes de les propietats d’aquest element. 
Propietat  Unitats 
Massa atòmica 87,62 Uma 
Número atòmic 38 - 
Electronegativitat 0,95 - 
Radi atòmic (Bohr) 219·10-12 m 
Densitat 2540 kg/m3 
Estat d’oxidació +2 - 
1ª energia d’ionització 549,5 J/mol 
Punt de fusió 1042 K 
Punt d’ebullició 1654 K 
Duresa 1,5 Mohs 
Estat d’agregació Sòlid - 
Estructura cristal·lina Cúbica centrada en les cares - 
 
L’estronci és el 16è element més abundant al món i es troba en molts llocs en diverses 
proporcions, entre d’altres llocs a l’escorça terrestre (4,22·10-3mol·dm-3) en forma sòlida, a 
l’aigua de mar (9,13·10-5  mol·dm-3) en forma iònica, al sòl (2,28·10-3 mol·dm-3) en forma 
Taula 2. Propietats de l'estronci 
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sòlida i a l’atmosfera, tot i que en menors proporcions. També forma part dels organismes 
dels éssers vius, per exemple a la sang dels éssers humans (3,42·10-6mol·dm-3), als ossos 
(4·10-4 mol·dm-3 -1,60·10-3 mol·dm-3) i als teixits (1,37·10-3 mol·dm-3 -4·10-3 mol·dm-3). Cal 
remarcar que la forma estable de l’estronci no té efectes adversos en el cos humà. (EPSEM, 
UPC 2014) 
Aquest element forma part de l’estructura química de molts minerals, els més abundants, 
l’Estrontianita (SrCO3) i la Celestina (SrSO4). 
Les aplicacions industrials de l’estronci són molt variades, des de l’ús en la fabricació de 
pantalles i monitors fins a la pirotècnia, aplicacions mediques o la producció d’energia 
elèctrica en centrals nuclears, en la qual s’hi formen els seus isòtops.  
El fet que es generin isòtops d’alta activitat en la producció d’energia elèctrica fa que prengui 
importància  el confinament o formes d’eliminació dels residus. Entre molts d’altres, un dels 
radionúclids que es generen en el reactor d’una central nuclear és un dels isòtops 
radioactius de l’estronci, com ja s’ha dit anteriorment en el punt 4.1, el Sr-90. 
 
4.3.2. Isòtops de l’estronci 
L’àtom és el constituent de la matèria ordinària, amb propietats químiques ben definides; 
està format per un nucli atòmic envoltat per un núvol d’electrons. En el nucli s’hi troben 
protons i neutrons, els primers determinen l’element químic i els darrers en determinen 
l’isòtop. Normalment un element conté, a l’interior del seu nucli, un nombre concret de 
protons i de neutrons.  
Un isòtop és un àtom que té el mateix nombre atòmic, és a dir el mateix número de protons, 
però diferent nombre màssic, i per tant diferent nombre de neutrons. Per exemple, si la 
forma estable d’un àtom és X-88, presentant 38 protons i 50 neutrons, el seu isòtop X-90 
tindrà 38 protons i 52 neutrons, com és el cas de l’estronci i l’estronci-90. 
L’estronci té més de 30 isòtops, entre els quals n’hi ha que són estables i d’altres 
d’inestables. Els estables, presents en la natura, són el 84-Sr, 86-Sr, 87-Sr i 88-Sr.  
Mentre que els isòtops inestables tenen temps de semidesintegració que oscil·len entre 
69·103s i 9·108 s, com ara l’Sr-90. Aquest valor tan elevat fa que aquest isòtop pugui 
incorporar-se a la cadena tròfica, provocant problemes al medi ambient i als éssers humans. 
Un dels problemes de salut més importants que es donen com a conseqüència de la ingesta 
d’estronci, és el osteosarcoma, provocat per la incorporació de l’estronci en els ossos, degut 
a la substitució del calci dels ossos, ja que ambdós metalls tenen propietats similars. 
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(EPA.United States Environmental Protection Agency 2012). Aquesta malaltia, estudiada per 
(Hodges, et al. 1950), evidencia l’objecte d’estudi d’aquest treball de final de carrera, d’acord 
amb (Yamauchi, et al. 2011), les similituds d’estructura i propietats entre calci i estronci 
porten a la conclusió que l’estronci pot substituir al calci en la uranofana, evitant que aquest 
surti a la superfície en els emmagatzemaments profunds de combustible nuclear gastat. 
 
4.3.3. Producció d’Sr-90 en el combustible nuclear gastat 
Aquest radionúclid de l’estronci es produeix en els processos de fissió de l’urani i del plutoni 
en els reactors nuclears i està present en els residus nuclears. 
L’Sr-90 emet partícules beta (4.1.2) i té un temps de semidesintegració d’aproximadament 
29 anys, durant aquest temps es va desencadenant un procés de desintegració que dóna 
com a producte itri-90 i rajos beta, tal com pot observar-se en Figura 4. Aquest període de 
desintegració, dota de major importància el control d’aquests residus, ja que un accident 
provocaria desastres mediambientals durant un llarg període de temps. 
 
Figura 4.Procés de semidesintegració de l’Sr-90 (Betenekov, Sharygin i Brown 2005) 
 
En Figura 4 també s’observa el procés de desintegració de l’itri-90, aquest té una durada de 
64 dies i amb l’alliberament de radiació beta i gamma acaba esdevenint Zirconi-90, que és 
un àtom estable.  
4.3.4. Fissió nuclear 
L’estronci prové de la fissió nuclear, donada en els reactors de les centrals nuclears de 
producció d’energia elèctrica. 
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La fissió nuclear es dóna quan un nucli pesat es divideix en dos o més nuclis petits, 
alliberant altres subproductes, com neutrons lliures, fotons o altres emissors (partícules alfa 
o beta). És la reacció que té lloc dins del nucli dels reactors nuclears sobre l’element de 
combustible: el UO2. 
Les reaccions que es donen en aquest reactor segueixen l’esquema descrit en Figura 5 i 
Figura 6. 
 
Figura 5. Productes de fissió de l'Urani, fragmentació 137-95. (Nave 2014) 
 
En aquestes reaccions que es mostren a la Figura 5 només apareixen els elements amb 
major probabilitat d’aparèixer en el procés de fissió nuclear a més del seu mecanisme de 
desintegració. Com es pot observar es creen molts tipus d’isòtops en el procés de generació 
d’energia mitjançant fissió nuclear. Els dos isòtops amb més probabilitats de generar-se són 
el Sr-94 i el Xe-140 que tenen períodes de semidesintegració molt curts (inferiors a un dia). 
Per tant es poc probable que es trobin dins del residu de combustible nuclear quan aquest 
es trobi en el EGP. 
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Figura 6. Productes de fissió de l'Urani, fragmentació 143-90. (La radioactivité sense data) 
 
L’estronci-90, en canvi, té menor probabilitat d’aparèixer, però s’ha de tenir molt en compte, 
ja que tal com s’ha descrit anteriorment, té un temps de semidesintegració elevat. 
 
4.3.5. Estudis d’adsorció d’estronci 
Donada la importància del control i la prevenció de fuites d’aquest element radioactiu, en els 
emmagatzemaments subterranis profunds, actualment s’han realitzat diversos estudis, amb 
diferents materials. Molts d’ells intenten donar solució al problema de l’alliberament dels 
mateixos al medi ambient, ja que l’eliminació dels residus radioactius no és possible. 
Anteriorment s’han anomenat estudis que descriuen la possibilitat de la substitució del calci 
per l’estronci però també hi ha una altra possibilitat, es tracta de que algun mineral pugui 
adsorbir l’estronci en la seva superfície. 
Tal com s’exposa en (A Carroll, et al. 2008) ,on es realitzen estudis d’adsorció en sílice 
amorfa i goethita i es troben models que descriuen l’adsorció en aquests minerals, s’observa 
que es creen complexes d’Sr2+ en posicions monodentades i tetradentades. També s’hi 
determinen les isotermes d’adsorció per un ampli rang la superfície del mineral amb estronci 
amb unes concentracions totals d’estronci d’entre 10-6 i 10-3 mol·dm-3 i s’arriba a la conclusió 
de que la sílice amorfa requereix la formació del catió d’estronci per donar una major 
adsorció a baixa força iònica, en canvi, en la goethita no és necessari.  
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Un altre estudi realitzat és (Saad, Riaz-ur-Rehman i Ali Khan 1995), on s’ha determinat que 
el 90% de l’estronci adsorbit en la bentonita, hi queda adsorbit de forma irreversible. A més, 
també conclou que la presència d’altres cations com Ca2+, Mg2+, K+ o Na+ fan disminuir la 
quantitat d’estronci que s’adsorbeix en la bentonita probablement degut a la competitivitat 
entre ions de càrregues positives. Per altra banda, també s’estudia com hi afecten altres 
agents orgànics complexants desafavorint el procés d’adsorció d’estronci en la superfície. 
 
4.4. Fases secundàries de U(VI) 
Existeixen al voltant de 200 minerals que contenen urani en la seva composició (Finch y 
Murakami 1999), una gran part dels quals estan formats per U(VI). La formació natural de 
minerals composats per urani, ve donada per unes certes condicions oxidants i de pH, que 
estabilitzen l’ió UO22+ i els seus complexes. La precipitació de minerals d’U(VI) pot donar-se 
en una gran varietat de condicions, i dóna com a resultat nombrosos minerals.  
(Wronkiewicz, et al. 1996) estudiaren la formació de diverses fases secundàries d’UO2 
utilitzant una aigua procedent de YuccaMountain, un dels possibles emplaçaments d’un 
emmagatzemament de residus nuclears, que posteriorment va ser descartat. Aquesta aigua 
té una determinada composició on es poden trobar com a components majoritaris: HCO3-, 
Na+, Si4+ i Ca2+. La composició d’aquesta aigua propicia la formació de fases secundàries 
d’urani, com les mostrades en la Taula 3, entre les quals s’hi troba la uranofana; silicat 
d’uranil que conté com a catió alcalí calci i que tal com s’ha comentat anteriorment pot ser 
substituït per Sr. 
 
Taula 3. Fases secundàries de U(VI). (Sureda Pastor 2011) 
Hidròxids d’Uranil 
Schoepita 
Schoepita deshidratada 
Compregnacita 
Becquerelita 
UO3·2H2O 
UO3·0.8H2O 
K2U6O19·11 H2O 
CaU6O19·10 H2O 
Silicats d’uranil que 
inclouen cations alcalins i 
alcalinoterris 
Uranofana 
Boltwoodita 
Sklodowskita 
Ca(UO2)2(SiO3OH)2·5H2O 
K(H3O)UO2(SiO4)·nH2O 
Mg(UO2)2(SiO3OH)2·5H2O 
Silicats d’uranil Soddyita (UO2)2(SiO4)(H2O)2 
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4.4.1. Uranofana 
La uranofana és un mineral que pertany al grup dels neosilicats que conté calci, ió uranil i ió 
silicat. La seva formula química és Ca(UO2)2(SiO3OH)2·5H2O. Tal com s’aprecia en Figura 7 
aquest mineral té un color groc característic i un aspecte fibrós. L’estructura cristal·lina 
d’aquest mineral és monoclínica de forma esfenoïdal.  
 
Figura 7. Uranofana (New York State Geological Survey sense data) 
 
En la Figura 8 es pot veure una representació polièdrica de l’estructura cristal·lina de capes 
d’uranofana projectades en capes de silicat d’uranil separades per Ca2+ i molècules d’aigua. 
Els poliedres més clars corresponen a unitats d’uranil, els més foscos a unitats de silicat i les 
esferes entre capes a Ca2+ (les més grans) i les molècules d’aigua (les més petites). 
 
Figura 8. Representació polièdrica de l'estructura cristal·lina de la uranofana. (Shvareva, Fein i Navrotsky 2011) 
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No es tracta d’un mineral abundant, es pot trobar en localitzacions molt específiques de 
Polònia, Alemanya, República Txeca o Estats Units on hi ha explotacions o jaciments del 
mineral. En canvi, pel que fa als minerals que contenen urani sí que ’és un dels més 
abundants. (Alvarez Alvarez 1995). 
 
Figura 9. Principals jaciments d'Uranofana. (MINDAT 2014) 
En la Taula 4 es compara la composició química teòrica (2) del mineral amb la real (1), en 
percentatges en massa. 
Taula 4. Composició química Uranofana real (1) (RRUFF sense data) i teòrica (2). (RRUFF sense data) 
% en massa (1)  (2) 
SiO2 (%) 12,66 14,03 
UO2 (%) 65,24 66,80 
CaO (%) 8,53 6,55 
H2O (%) 13,02 12,62 
Total(%) 99,45 100,00 
 
4.4.2. Pics característics d’espectroscòpia Raman per a la uranofana 
En la Taula 5  es mostren els pics característics d’espectroscòpia Raman per a la uranofana, 
els quals permeten identificar i caracteritzar el mineral. Aquesta tècnica analítica s’exposa en 
més endavant en el capítol 5.1. 
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Taula 5. Pics característics d'espectroscòpia Raman per a la Uranofana. (Frost, et al. 2006) 
Raman Shift (cm-1) Compost característic del pic 
2800-3600 OH- 
1595-1700 H2O 
790-900 
200-340 (UO2)
2+ 
900-1150 
390-570 (SiO4)
4- 
796,9 Pic característic de la uranofana 
 
4.5. Processos de sorció 
El procés de sorció es defineix com la interacció d’una fase líquida amb una fase sòlida i 
engloba tres mecanismes: l’adsorció, l’absorció i l’intercanvi iònic. En la Figura 10  
s’esquematitzen els tres processos de sorció. 
 
Figura 10. Diferents processos de sorció. (Appelo i Postma 2005) 
4.5.1. Adsorció 
L’adsorció és un procés mitjançant el qual s’extreu matèria d’una fase i es concentra sobre 
la superfície d’una altra fase, habitualment una fase sòlida. La substància que es concentra 
en la superfície, és a dir, que s’adsorbeix, s’anomena adsorbat i la fase sobre la que 
l’adsorbat es diposita, és a dir, que l’adsorbeix, s’anomena adsorbent.  
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4.5.1.1. Tipus d’adsorció 
Existeixen tres tipus d’adsorció segons l’atracció entre el solut i l’adsorbent; que poden ser 
de tipus elèctric, de Van der Waals o de naturalesa química.  
- Adsorció de tipus elèctric o adsorció per intercanvi: és un procés mitjançant el qual 
els ions d’una substància es concentren en una superfície com a resultat de 
l’atracció electrostàtica en els llocs carregats de la superfície. 
- Adsorció de Van der Waals o adsorció física: La molècula adsorbida no està fixada 
en un lloc específic de la superfície, sinó que pot traslladar-se per la interfase. 
Acostuma a presentar-se en temperatures baixes. 
- Adsorció química, activa o quimisorció: Es dóna quan l’adsorbat pateix una interacció 
química amb l’adsorbent. Aquest adsorbat forma uns enllaços forts localitzats en els 
centres actius de l’adsorbent. Acostuma a estar afavorida per les temperatures 
elevades. 
Cal remarcar que un procés d’adsorció acostuma a presentar combinacions de tots tres 
tipus d’adsorció i, en molts casos, es fa difícil la distinció entre adsorció física i química. 
 
4.5.1.2. Equilibri d’adsorció i isotermes d’adsorció 
Per estudiar l’adsorció d’un compost químic sobre un adsorbent es poden emprar dues 
tècniques de laboratori: experiències en Batch2 i experiències amb columnes.  
Els experiments en Batch consisteixen en mesclar i agitar una quantitat determinada 
d’adsorbent amb dissolucions de diferents concentracions de l’adsorbat estudiat, per 
exemple, un metall pesant.  
Es coneixen diverses isotermes d’adsorció en funció de la linealitat o la no linealitat que té 
un procés d’adsorció concret; isoterma d’adsorció lineal, isoterma de Freundlich i isoterma 
de Langmuir.  
                                                
 
 
2 Experiment Batch: Experiment en discontinu, procés en el qual s’opera amb una quantitat de 
material transformant-la en successives operacions fins obtenir el producte final. 
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En la Figura 11 es representa per a cada tipus d’isoterma, el metall adsorbit (Cs), en funció 
de la concentració de la dissolució (CL) i en Equació 1,Equació 2 i Equació 3 s’hi mostren 
les expressions matemàtiques que conformen les corbes representades.  
 
Figura 11. Representació isotermes d'adsorció. (Universitat Jaume I de Castelló 2014) 
La representació de la isoterma lineal ve donada per l’Equació 1, on Kd és la constant 
d’adsorció. 
ܥ௦ ൌ ܭௗ ൉ ܥ௅
 
Equació 1 
 
La isoterma de Freundlich ve representada per l’Equació 2, on K és la constant d’adsorció i n 
una constant que varia entre 0 i 1.  
ܥ௦ ൌ ܭ ൉ ܥ௅௡
 
Equació 2 
 
Pel que fa a la isoterma de Langmuir, la qual pren la forma de l’Equació 3, on és un 
paràmetre definit com la quantitat d’estronci adsorbit (mol·m-2) i KL és la constant de 
Langmuir (dm3·mol-1). 
Γ ൌ Γ௠௔௫ ൉ ܭ௅ ൉ ሾܵݎሿ1 ൅ ܭ௅ ൉ ሾܵݎሿ
 
 
Equació 3 
 
4.5.1.3. Estudis d’adsorció de metalls pesants en minerals 
S’han realitzat gran varietat d’estudis d’adsorció de metalls en minerals o roques. Entre 
d’altres (Giménez, et al. 2007) que estudiaren l’adsorció d’arsènic en diferents òxids naturals 
de ferro, com per exemple l’hematita, la magnetita i la goethita, trobant el temps d’equilibri i 
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la cinètica d’adsorció per a cadascun d’ells. També s’hi conclou que els òxids de ferro són 
bons candidats per a l’adsorció d’arsènic i de fàcil accés donada la seva abundància en la 
natura.  
A (Smiciklas, et al. 2000) s’estudiaren els rangs de pH més adients per donar l’adsorció de 
cadmi (II) i estronci (II) en hidroxiapatita, trobant com a resultat que l’adsorció de l’estronci 
depèn del pH inicial i que aquest ha de ser superior a 10, és a dir, que si el pH de la solució 
és superior al pH en el punt de càrrega zero l’adsorció de cations és més eficaç. 
Per últim, un altre estudi realitzat més concretament amb minerals d’urani (Sureda, et al. 
2010) en el qual s’ha realitzat l’adsorció d’estronci en studtita. Es conclou que el procés 
d’adsorció és ràpid, i que, a les concentracions estudiades, s’adsorbeix quasi el 100% de 
l’estronci en solució a pH’s superiors a 10. Amés, també es va poder observar com afectava 
la força iònica en aquest procés. 
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5. Tècniques analítiques 
5.1. Espectroscòpia Raman 
5.1.1. Descripció de la tècnica 
L’efecte Raman va ser descrit pel físic indi C.V. Raman, l’any 1928, qui donà nom al 
fenomen inelàstic de dispersió de la llum que permet l’estudi de rotacions i vibracions 
moleculars. 
L’anàlisi mitjançant aquesta tècnica es basa en l’examen de la llum dispersada per un 
material en fer incidir sobre ell un feix de llum monocromat. Una petita proporció de la llum 
és dispersada inelàsticament, experimentant lleugers canvis de freqüència que són 
característics del material analitzat i independents de la freqüència de la llum incident.  
Aquesta tècnica analítica no requereix cap tipus de preparació de la mostra i és una tècnica 
no destructiva, fet que fa que sigui emprada en l’anàlisi d’obres d’art. Les mostres poden 
estar en qualsevol estat: sòlid, líquid o gas; ampliant el camp de possibilitats d’ús de la 
tècnica, que entre d’altres camps s’aplica en la indústria petroquímica, alimentària, control de 
la contaminació ambiental, anàlisi de polímers o en aplicacions biomèdiques. 
5.1.2. Fonament teòric de la tècnica 
L’espectroscòpia Raman és una tècnica fotònica que permet obtenir informació química de 
quasi qualsevol material o compost orgànic i/o inorgànic.  
L’anàlisi per espectroscòpia Raman consisteix en fer incidir un feix de llum monocromat, de 
freqüència v0, sobre la mostra i en analitzar la llum que aquesta dispersa. La major part de la 
llum dispersada presenta la mateixa v0 però una fracció molt petita presenta un canvi de 
freqüència. Aquest canvi és el resultat de la interacció del feix amb la matèria i és únic per a 
cada compost. La llum que es dispersa i que presenta una freqüència diferent a la incident 
és la que es coneix com a dispersió Raman. 
Els ions i àtoms enllaçats químicament per formar molècules i xarxes cristal·lines estan 
sotmesos a constants moviments vibracionals i rotacionals. Aquestes oscil·lacions es 
realitzen a unes freqüències determinades, en funció de la massa de les partícules que 
intervenen i del comportament dinàmic dels enllaços existents. En conseqüència, a 
cadascun dels moviments vibracionals i rotacionals de la molècula li correspondrà un valor 
determinat de l’energia molecular.  
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Quan els fotons del feix de llum incident, amb energia hv0, xoquen amb la molècula, una 
gran part dels fotons la travessen, mentre que una petita fracció és dispersada. En la Figura 
12 s’observen els diferents fenòmens de dispersió. 
- Dispersió Rayleigh: Es dóna quan el fotó dispersat surt a la mateixa freqüència que 
el fotó incident. Es tracta d’un xoc elàstic, ja que ni el fotó ni la molècula pateixen 
canvis en el seu estat energètic i la molècula.  
- Dispersió Raman: Es dóna quan el fotó dispersat surt a una freqüència diferent a la 
del fotó incident. Es tracta d’un xoc inelàstic, ja que sí que existeix transferència 
d’energia entre el fotó i la molècula. Segons com sigui la transferència d’energia se’n 
distingeixen dos casos, tal com es pot observar en la Figura 12.  
o Raman Stokes: El fotó dispersat té una freqüència menor a la incident (v-vr). 
Es produeix una transferència d’energia del fotó a la molècula, per tant, la 
molècula queda en un estat d’energia superior.  
o Raman anti-Stokes: El fotó dispersat té una freqüència major a la incident 
(v+vr). Es produeix una transferència d’energia de la molècula al fotó, per 
tant, en un estat menys excitat.  
 
Figura 12. Diagrama energètic en el qual les línies horitzontals representen diferents estats vibracionals i s'hi 
mostren les transicions entre diferents estats energètics per diferents interaccions llum-matèria (TDR sense data) 
Cada material té un conjunt de valors de freqüència vr característics de la seva estructura 
poliatòmica i de la naturalesa dels enllaços químics que la formen. L’espectre Raman recull 
aquests fenòmens representant la intensitat òptica en funció del número d’ona normalitzat 
(߭) al que es produeix.  
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߭ ൌ ݒܿ ൌ
1
ߣ ሾܿ݉
ିଵሿ
 
Equació 4 
 
Tal com s’observa en Equació 4, el número d’ona normalitzat (߭) és una magnitud 
proporcional a la freqüència (v) i inversament proporcional a la longitud d’ona (ߣሻ. 
La llei de distribució d’energies de Maxwell-Boltzman afirma que a temperatura ambient, el 
99% de les molècules es troba en l’estat vibracional de menor energia, és a dir, el seu estat 
estable. En conseqüència, la probabilitat de que es produeixin transferències d’energia que 
donin lloc a una dispersió Raman Stokes, és a dir, que la molècula passi a un estat superior 
d’energia  és molt major a la probabilitat de que es doni l’efecte Raman anti-Stokes. Aquests 
fenòmens poden observar-se en la Figura 13. 
Per aquest motiu, s’acostuma a prendre la banda de Rayleigh com a origen de l’eix i només 
es pren el valor absolut de la dispersió Raman Stokes.  
 
Figura 13. Exemple de bandes Rayleigh, Raman Stokes i Raman anti-Stokes. (TDR sense data) 
L’espectre Raman anti-Stokes resulta de gran utilitat en els casos que per la naturalesa del 
material les bandes Raman Stokes quedin emmascarades. La fluorescència (fenomen 
d’absorció de llum) pot provocar l’emmascarament de l’espectre Raman, tal com s’aprecia 
en Figura 14, i, per tant, en aquest cas seria interessant obtenir l’espectre Raman anti-
Stokes ja que al ser de menor intensitat l’efecte de fluorescència també serà de menor 
intensitat. 
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5.1.3. Inconvenients de l’espectroscòpia Raman 
Un dels problemes que dóna aquesta tècnica és el soroll present en la mesura i les petites 
interferències que fan variar la forma de l’espectre Raman. Aquestes es poden classificar en 
cinc grups diferents: 
- Soroll “shot”: És resultat de la naturalesa aleatòria de la llum, és inevitable. 
- Soroll generat per la mostra: Inclou emissions òptiques no desitjades i generades per 
la pròpia mostra, com en el cas de la fluorescència. 
- Soroll generat per la instrumentació: Depèn del disseny específic de la 
instrumentació utilitzada en l’anàlisi. Inclou sorolls introduïts pel detector, com soroll 
tèrmic, soroll de lectura, etc. 
- Soroll computacional: Es refereix al soroll introduït en el procés de digitalització de la 
senyal de sortida del detector. 
- Soroll generat per fonts externes: És el causat per alguna font de llum externa que 
contamina la senyal en algun punt de l’equip de mesura. Una altra font de soroll 
extern d’origen no-òptic és el generat per partícules d’alta energia com els rajos 
còsmics que arriben al detector de l’equip de mesura. 
 
Figura 14. Exemple d'espectre Raman amb indicació de cada tipus de soroll. (TDR sense data) 
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5.1.4. Estudis relacionats amb l’espectroscòpia Raman 
Encara que és una tècnica descoberta ja fa molts anys, segueix sent emprada en l’actualitat 
per l’estudi, entre d’altres, de les cèl·lules dels animals i la detecció de canvis en els fenotips 
de les mateixes, tal com s’exposa en (Wang, et al. 2013). 
D’acord amb (Frost, et al. 2006), aquesta tècnica també és útil per la identificació dels 
silicats d’urani, com la uranofana. En aquest estudi s’han identificat mitjançant Raman, entre 
d’altres tècniques, tres uranofanes procedents de diferents localitzacions, concretament, del 
Congo, Mèxic i Texas. 
 
5.2. Brunauer-Emmett-Teller (BET) 
5.2.1. Descripció de la tècnica 
L’anàlisi Brunauer-Emmett-Teller (Brunauer, Emmett i Teller 1938) proporciona una precisa 
avaluació de l’àrea específica dels materials, deriva originalment de l’adsorció de gas 
multicapa (veure Figura 15) sobre superfícies planes en funció de la pressió parcial del gas, 
habitualment nitrogen, utilitzant un analitzador totalment automatitzat. La tècnica inclou 
avaluacions de l’àrea i de la zona de porus externs per determinar la superfície específica 
total, expressada en m2/g. Dóna informació important en l’estudi de la porositat de la 
superfície i en la mida de les partícules. 
 
Figura 15. Comparativa models de determinació de la superfície específica total. (Department of Chemical and 
Biomolecular Engineering, College of Chemistry, University of California 2011) 
En la Figura 16 es pot observar el procés de determinació de l’àrea específica BET. Es 
tracta d’un procés totalment automatitzat que realitza un aparell.  
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Figura 16. Diagrama esquemàtic del procés BET. (Particle Analytical 2014) 
 
 
Figura 17. Representació del porta mostres on es realitza l'anàlisi BET i ampliació del procés que s’hi porta a 
terme. (Mountech Co.,Ltd. 2011) 
5.2.2. Estudis relacionats amb la tècnica BET 
Tot hi que l’anàlisi BET data de l’any 1938, (Brunauer, Emmett i Teller 1938)actualment es 
segueix emprant per la determinació de l’àrea superficial, per exemple (Walton i Snurr 2007), 
on es contrasta que la teoria BET es pot utilitzar per a l’obtenció d’arees de superfície dels  
Metal-Organic Frameworks(MOF’s), compostos orgànics que tenen ions metàlics en la seva 
composició. 
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Altres estudis (Bae, Yazaydin i Snurr 2010) també utilitzen aquesta tècnica per a la 
determinació de l’àrea superficial de MOF’s així com per a zeolites que contenen “ultra-
mircoporus” o porus heterogenis. 
 
5.3. Espectrometria de masses amb acoblament inductiu de 
plasma (ICP-MS) 
L’ICP-MS és una variant de les tècniques d’anàlisi per espectrometria de masses. Permet 
determinar de forma quantitativa la majoria dels elements de la taula periòdica a nivells de 
traça3 i ultratraça, partint de mostres en dissolució aquosa.  
La mostra, en forma líquida, és transportada per mitjà d’una bomba peristàltica fins a un 
sistema nebulitzador, on es transforma en un aerosol gràcies a l’acció del gas argó. Aquest 
aerosol es condueix a la zona d’ionització, la qual consisteix en un plasma generat en 
sotmetre un flux de gas argó a l’acció d’un camp magnètic oscil·lant induït per una corrent 
d’alta freqüència. Els àtoms presents en la mostra són ionitzats degut a les elevades 
temperatures que s’assoleixen dins del plasma.  
Els ions passen a l’interior del filtre quadrupolar a través d’una interfase de buit creixent, on 
són separats segons la seva relació càrrega/massa. Cadascuna de les masses 
sintonitzades arriben al detector on s’hi avalua l’abundància en la mostra.  
5.3.1. Principis de funcionament del plasma d’acoblament inductiu d’argó 
És conegut que la matèria es pot trobar en quatre estats: sòlid, líquid, gas i plasma. 
Es defineix com a plasma a qualsevol volum de gas amb part de les seves molècules o 
àtoms en estat ionitzats, coexistint aquests a alta temperatura (8000 K) en una sopa d’ions, 
electrons, àtoms neutres o àtoms excitats. Aquesta temperatura s’assoleix per efecte Joule, 
per la fricció iònica i electrònica. 
                                                
 
 
3Element traça: Element que es troba en concentracions inferiors a 100 parts per milió. 
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En el procés de generació del plasma (5.3), els ions d’argó i els electrons lliures presents 
s’acceleren seguint trajectòries anulars, degut a l’alternança del camp magnètic present que 
genera el generador de radiofreqüència.  
L’aparença física del plasma, que sembla una flama quan en realitat no ho és, és degut a la 
recombinació radiant dels diversos àtoms d’argó formats, que tendeixen a tornar a l’estat 
fonamental.  
L’equip té incorporat un nebulitzador, el qual perfora el plasma i les molècules de mostra s’hi 
escalfen per conducció i radiació en travessa el plasma anular. El plasma d’argó excita els 
àtoms presents en la mostra a un estat M+ o M2+, com és el cas de l’estronci.  
Posteriorment, el plasma es passa a condicions d’alt buit, això es realitza gràcies a dos cons 
de metall a través del qual s’extreuen al MS gràcies al buit creixent.  
Un cop dins de la cambra principal, el gas es separa dels ions i es bombeja cap a fora. Els 
ions romanents són extrets i enfocats al quadrupol a través de les lents iòniques. Aquestes 
lents tenen forma cilíndrica o de plat i en són quatre. Juntament amb les lents també existeix 
una barrera de fotons, el qual impedeix que la llum emesa pels processos de desexcitació 
passi a través de l’analitzador de masses i arribi al detector. En la Figura 18 s’esquematitza 
tot aquest procés. 
 
 
Figura 18. Procediment de funcionament d'un aparell d'ICP-MS 
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6. Metodologia experimental 
6.1. Síntesi de la uranofana 
6.1.1. Metodologia 
La síntesi de la uranofana s’ha dut a terme fent reaccionar els reactius que s’indiquen en la 
Taula 6. 
 
Taula 6. Reactius necessaris per a la síntesi de la uranofana 
Reactiu Fórmula química Pes molecular 
(g/mol) 
Nitrat d’uranil 
99,995% 
UO2(NO3)2·6H2O 502,13 
Acetat de calci, pur (CH3COO)2Ca·XH2O 158,17 
Metasilicat de sodi 
97% 
Na2O3Si·5H2O 212,14 
 
Per tal de fer-los reaccionar es preparen dissolucions de cada un d’ells, calculant les 
concentracions de cadascun d’ells tenint en compte que el volum màxim del baló on es 
realitzarà la reacció és de 2dm3. 
 
Taula 7. Càlculs preparació dissolucions per a la síntesi de la uranofana 
Reactiu Massa  
Reactiu 
(g) 
Volum  
d’enrasat 
(dm3) 
Concentració 
(mol·dm-3) 
Quantitat 
necessària 
(dm3) 
Nitrat d’uranil 
99,995% 
20,0293 0,5 0,0798 0,439 
Acetat de calci, 
pur 
4,0061 0,5 0,0507 0,3463 
Metasilicat de 
sodi 97% 
9,0163 0,5 0,0850 0,425 
 
Aquests reactius es col·loquen en un baló de 2 dm3, ajustant el pH a 8 amb l’ajuda d’hidròxid 
sòdic i es connecta l’agitació durant 4h. Passat aquest temps es connecta la calefacció i el 
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reflux i es deixa durant 24h a 363K, seguint el muntatge de la Figura 19. Es deixa refredar i 
es filtra. (Sureda Pastor 2011). 
 
Figura 19. Muntatge per a la síntesi de la uranofana 
El sòlid filtrat es col·loca amb aigua Milli-Q en una bomba PARR durant una setmana dins 
d’una estufa SELECTA a una temperatura constant de 390K. Finalment el producte és 
separat per filtració al buit i conservat en un dessecador.  
6.1.2. Resultats 
6.1.2.1. Quantitat de sòlid obtingut i rendiment 
Mitjançant el procediment de síntesi s’han obtingut 9,5660 grams d’uranofana en estat sòlid. 
La quantitat teòrica d’uranofana, que s’esperava per les quantitats de reactius introduïdes 
era 14,99 grams. Això segons la següent Equació 5 dóna un rendiment de la reacció del 
63,82%.  
 
 
 
6.1.2.2. Difracció de Raigs X 
Primerament s’ha realitzat un anàlisi de difracció de raig X de la mostra de sòlid sintetitzada. 
En la Figura 20 es compara l’anàlisi obtingut amb les dades teòriques del mineral.  
ߟ௥௫ó ൌ ݉ܽݏݏܽ ݋ܾݐ݅݊݃ݑ݀ܽ݉ܽݏݏܽ ݐ݁òݎ݅ܿܽ ൉ 100
 
    Equació 5 
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Figura 20. Comparativa d’espectres DRX Uranofana alfa (RRUFF sense data) i Uranofana sintetitzada 
En la Figura 20 es pot comprovar que el difractograma obtingut en analitzar la mostra 
correspon, en gran mesura, al sòlid anomenat alfa-uranofana. Es poden observar diverses 
bandes entre 13 i 15, que poden ser degudes a una contaminació de la mostra, així com 
també l’amplificació de la intensitat de les bandes de l’inici de l’espectre. 
Analitzant també el backscattering d’aquesta mostra, tal com s’aprecia en la Figura 21, 
apareix una banda característica del sodi, element que esdevé del metasilicat de sodi 
emprat en la síntesi del mineral o de l’hidròxid de sodi que s’ha utilitzat per ajustar el pH del 
medi de reacció. 
 
Figura 21. Backscattering uranofana sintetitzada. Identificació dels pics característics. (SEM) 
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6.1.2.3. Espectroscòpia Raman 
El sòlid obtingut també s’ha analitzat mitjançant espectroscòpia Raman. L’anàlisi, tal com es 
pot apreciar a la Figura 22, indica que el sòlid és uranofana. 
 
Figura 22. Comparació Espectre Raman Uranofana alfa (RRUFF sense data) i Uranofana sintetitzada. Imatge 
microscòpia punt analitzat. 
També s’aprecia una banda, sobre 50 cm-1 que podria correspondre a una contaminació de 
la mostra, o a una banda de soroll de mesura de la instrumentació. 
Pel que fa a la resta de les bandes, tal com s’indiquen a la Taula 5, totes coincideixen amb 
les bandes característiques de la uranofana.  
S’ha comparat el sòlid amb les dues formes al·lotròpiques del mineral, l’alfa i la beta. 
S’observen majors similituds amb la forma alfa com es pot observar en comparar els gràfics 
de la Figura 22 i la Figura 23. 
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Figura 23. Comparació Espectre Raman Uranofana beta (RRUFF sense data) i Uranofana sintetitzada. Imatge 
microscòpia punt analitzat. 
La comparació entre els espectres Raman obtinguts amb els espectres d’altres estudis 
(Frost, et al. 2006) i l’estudi de DRX permet diferenciar i associar les bandes (4.4.2) a 
cadascun dels enllaços que formen el mineral i corroborar que el mineral sintetitzat és 
uranofana. 
6.1.2.4. Anàlisi percentual en massa i atòmic 
 
Taula 8. Anàlisi percentual màssic i atòmic de la uranofana sintetitzada (SEM) 
Element % massa % atòmic % massa 
corregint C 
C 4,86 13,61  
O 31,39 65,92 32,99 
Na 3,21 4,69 3,38 
Si 6,30 7,53 6,62 
Ca 0,86 0,72 0,90 
U 53,38 7,53 56,11 
 100,00  100,00 
La presència de carboni en la mostra esdevé del porta mostres on s’allotja la mostra durant 
l’analítica, per aquest motiu s’aplica una correcció en els percentatges, ja que aquest carboni 
no procedeix de la mostra analitzada. 
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S’han calculat els percentatges en massa d’òxid per al sòlid sintetitzat, els quals es 
coincideixen en gran mesura amb els percentatges teòrics de la uranofana, que es mostren 
en la Taula 4. L’única diferència entre ells són en que en el sòlid sintetitzat hi ha una major 
presència de sodi que en la uranofana teòrica no apareix, la qual cosa pot ser deguda a que 
els reactius contenen sodi i paral·lelament a la formació del mineral de calci se’n formi de 
sodi. 
6.1.2.5. Imatges microscòpia 
 
Figura 24. Cristalls d'uranofana 
 
Figura 25. Cristalls d'uranofana sintetitzada (SEM) 
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S’observen grans similituds entre la forma de cristal·lització característica de la uranofana en 
forma de cristalls prismàtics en forma d’agulla (SEGEMAR 1980) i la cristal·lització que 
s’observa en la Figura 25 que correspon a la uranofana sintetitzada.  
 
Figura 26. EDX Uranofana per a Silici, Urani i Calci 
En la imatge EDX s’observa que per tots tres components de la uranofana, les imatges són 
uniformes, no hi ha aglomeracions d’un mateix element en un punt, fet que demostra que els 
elements estan col·locats d’acord una estructura química.  
6.2. Síntesi de la uranofana amb estronci 
6.2.1. Metodologia 
El procediment de síntesi d’aquest sòlid és similar al de la uranofana explicat en punt 6.1.1. 
En la Taula 9 es presenten els reactius que s’utilitzen per aquesta síntesi, que són els 
mateixos que en la síntesi de l’apartat 6.1.1 afegint-hi el nitrat d’estronci.  
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Taula 9. Reactius necessaris per a la síntesi de la uranofana co-precipitada 
Reactiu Fórmula química Pes molecular (g/mol) 
Nitrat d’uranil 
99,995% UO2(NO3)2·6H2O 502,13 
Acetat de calci, pur (CH3COO)2Ca·XH2O 158,17 
Metasilicat de sodi 
97% Na2O3Si·5H2O 212,14 
Nitrat d’estronci 
99% N2O6Sr 211,63 
 
Taula 10. Càlculs preparació dissolucions per al a síntesi de la uranofana co-precipitada. 
Reactiu 
Massa 
Reactiu 
(g) 
Volum 
d’enrasat 
(dm3) 
Concentració 
(mol·dm-3) 
Quantitat 
necessària 
(dm3) 
Nitrat d’uranil 
99,995% 20,0293 0,5 0,0798 0,0416 
Acetat de calci, 
pur 4,0061 0,5 0,0507 0,0328 
Metasilicat de 
sodi 97% 9,0163 0,5 0,0850 0,04 
Nitrat 
d’estronci 99% 0,4551 0,05 0,0415 0,04 
Es segueix el mateix procediment descrit en l’apartat 6.1.1. Per aquesta co-precipitació es 
prenen quantitats estequiomètricament equivalents d’acetat de calci i de nitrat d’estronci, 
amb el propòsit d’obtenir també una co-precipitació estequiomètrica.  
6.2.2. Resultats 
Es realitzen els mateixos anàlisis que en (6.1.2) per determinar si el sòlid obtingut és el que 
s’esperava.  
6.2.2.1. Quantitat de sòlid obtingut 
Mitjançant el procediment de co-precipitació descrit (6.2.1) s’han obtingut 1,216 grams 
d’uranofana contaminada amb estronci. La quantitat teòrica, que s’esperava per les 
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quantitats de reactius introduïdes era 1,4783 grams. Això segons la següent Equació 5 dóna 
un rendiment de la reacció del 82,26%.  
6.2.2.2. Difracció de Raigs X 
De la mateixa forma que en la uranofana sintetitzada s’ha realitzat un estudi de difracció de 
raigs X, del qual en resulta l’espectre que de la Figura 27 i el backscattering de la Figura 31. 
 
Figura 27. Comparativa d’espectres DRX Uranofana alfa (RRUFF sense data)i Uranofana Co-Precipitació 
 
 
Figura 28. Difractograma de DRX obtingut a (Douglas, et al. 2002) comparant el resultat entre la uranofana pura i 
el precipitat obtingut de substituir tot el calci del mineral per Sr. 
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En aquest cas, a (Douglas, et al. 2002) es va fer un estudi de co-precipitació i els resultats 
de DRX es poden observar a la Figura 28. Les dues bandes situades a 11 i 22,5 º són 
clarament presents en la mostra sintetitzada, així com altres bandes menys intenses 
situades entre 10 i 20º i també 25 i 30º i per tant, es pot afirmar que en la mostra analitzada 
hi ha una uranofana. Per altra banda, si s’observa el difractograma obtingut a (Douglas, et 
al. 2002) corresponent al Sr – 24 hores, les bandes situades entre 25 i 30º també es poden 
veure en el resultat obtingut de la mostra sintetitzada durant aquest estudi. Si s’intenta 
comparar amb el tercer espectre (Sr – dues setmanes) les similituds ja no són tan clares 
degut a que els pics principals es solapen amb els pics principals de la uranofana i la 
comparació es dificulta.  Tanmateix, pel que es pot observar de les bandes situades entre 30 
i 35º, sembla que també aquesta fase podria estar present en la mostra.  
Per altra banda, s’observen similituds també pel que fa a les imatges SEM obtingudes a 
(Douglas, et al. 2002) i en aquest treball. De tot això es podria arribar a pensar que el sòlid 
co-precipitat que s’ha obtingut en el present treball és molt similar en el que es va obtenir en 
anteriors treballs on es va aconseguir determinar, igual que en aquest cas, que el mineral 
pot arribar a incorporar l’estronci en la seva estructura.   
 
 
 
 
 
 
 
 
 
F
i
Figura 30. Imatge SEM obtinguda del 
sòlid de Sr - 24 hores a (Douglas, et al. 
2002). 
En aquest cas s’observen molt poques agulles de precipitat pròpies de la uranofana que 
s’han vist anteriorment a la Figura 25. Tal i com es comenta a (Douglas, et al. 2002), això pot 
estar provocat per la presència de fases mixtes tot i que actualment es desconeix 
l’estructura cristal·lina que adopta aquest precipitat. 
Figura 29. Cristalls uranofana co-precipitació 
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Figura 31. Backscattering uranofana Co-Precipitació. Identificació dels pics característics. (SEM) 
Pel que fa a l’espectre detallat veiem que hi ha presència tant d’estronci com de calci, fet 
que indica que l’estronci pot precipitar amb el mineral ocupant el lloc del calci. 
6.2.2.3. Espectroscòpia Raman 
En aquest cas, l’espectre Raman també s’ha obtingut per un punt concret de la mostra, tal 
com s’aprecia en la Figura 32. 
 
Figura 32. Espectre Raman Uranofana alfa (RRUFF sense data) i Uranofana co-precipitada amb Sr. Imatge 
microscòpia punt analitzat. 
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L’espectre Raman ens determina els pics característics de la uranofana, així com també un 
doble pic important en la zona de 400-600 cm-1, del qual un d’aquest podria ser degut a la 
co-precipitació; en canvi, l’altre correspon a un pic característic del mineral tal com s’exposa 
en (Frost, et al. 2006).  
També s’ha contrastat en la Figura 33, de la mateixa forma que en l’anterior síntesi, 
l’espectre Raman de la uranofana co-precipitada amb l’espectre de la beta-uranofana, l’altra 
forma al·lotròpica d’aquest mineral. 
 
 
Figura 33. Espectre Raman Uranofana beta (RRUFF sense data)i Uranofana co-precipitada amb Sr. Imatge 
microscòpia punt analitzat. 
S’observa major similitud amb la uranofana alfa que amb la beta, en la beta no apareixen els 
pics característics corresponents als uranils entre 200 i 340 cm-1, que en canvi sí que 
apareixen en la forma al·lotròpica alfa. 
6.2.2.4. Anàlisi percentual en massa i atòmic 
 
Taula 11. Anàlisi percentual màssic i atòmic de la uranofana de Co-Precipitació (SEM) 
Element % massa % atòmic % massa 
corregint C 
C 4,95 16,75  
O 24,68 62,62 25,97 
Si 4,69 6,77 4,93 
Ca 1,06 1,07 1,12 
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Element % massa % atòmic % massa 
corregint C 
Sr 6,02 2,79 6,33 
U 58,60 10,00 61,65 
 100,00  100,00 
 
L’anàlisi percentual atòmic ens demostra que el sòlid sintetitzat contenia estronci, que es 
suposa que ha quedat retingut dins del mineral,   malgrat realitzar la síntesi  en proporcions 
estequiomètriques d’estronci i de calci la reacció ha estat més afavorida a la formació del 
mineral d’estronci que a la formació del mineral de calci. No es pot afirmar que el 
comportament del sistema sigui amb la reacció afavorida cap a l’estronci, calen més 
experiments per contrastar-ho, els quals queden fora de l’abast d’aquest PFC. 
6.2.2.5. Dissolució àcida i anàlisi de composició del mineral dissolt 
Per tal de contrastar els resultats d’anàlisi percentual obtinguts mitjançant l’anàlisi EDX i 
SEM s’ha realitzat una dissolució àcida d’uranofana resultant del procés de co-precipitació i 
s’ha analitzat mitjançant ICP-MS.  
 
Taula 12. Pes molecular i massa dissolta d'uranofana co-precipitada 
Pes molecular uranofana co-precipitada 
890,5371 g/mol 
massa uranofana co-precipitada dissolta 
0,5101 g 
El pes molecular indicat en la Taula 12 és calculat a partir de l’anàlisi percentual que dóna 
una relació Ca/Sr de 0,28/0,72, donant una fórmula química del compost que és la següent: 
ܥܽ଴,ଶ଼ܵݎ଴,଻ଶሺܷܱଶሻଶሺܪܵ݅ ସܱሻଶ 
Els resultats obtinguts s’han contrastat amb els resultats teòrics tal com s’aprecia en la   
Taula 13.  
 
Taula 13. Concentracions experimentals i teòriques de la dissolució del sòlid co-precipitat 
Valors Experimentals  Valors Teòrics 
Si Ca U Sr Si Ca U Sr 
mol·dm-3 mol·dm-3 mol·dm-3 mol·dm-3 mol·dm-3 mol·dm-3 mol·dm-3 mol·dm-3 
0,0445  0,0078  0,0580  0,0179  0,0551  0,0077  0,0551  0,0198 
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S’observa gran concordança entre les concentracions obtingudes de la digestió àcida i les 
teòriques.  
A la vista dels resultats s’observa que es co-precipita més sòlid amb estronci que amb calci, 
es tracta d’un fet que pot ésser causat per l’aleatorietat, ja que l’estronci té un radi atòmic 
més gran que el calci, per tant seria d’esperar que precipités major quantitat de mineral amb 
calci. 
6.2.2.6. Comparativa Backscattering i dissolució àcida 
En l’anàlisi per backscattering s’ha obtingut una relació Ca/Sr de 0.15/0.85, en canvi en la 
dissolució àcida de 0.28/0.72. En totes dues analítiques s’observa que la reacció afavorida 
ha estat la de precipitació del mineral amb estronci. 
6.3. Determinació de l’àrea superficial específica 
6.3.1. Metodologia 
Per a la determinació de l’àrea superficial específica s’empra la tècnica BET (5.2) mitjançant 
l’aparell Micrometrics FlowSorb II 2300.  
Primerament, es connecta l’aparell i el gas que hi circula i es deixa estabilitzar, controlant la 
temperatura ambiental, que ha d’estar durant tot el procés al voltant dels 24°C. Un cop s’ha 
estabilitzat l’aparell es col·loca nitrogen líquid en la trampa de fred i s’espera l’estabilització.  
A continuació s’injecta 1 ml de nitrogen líquid en el sistema i es comprova la lectura del 
display per comprovar que l’aparell estigui ben calibrat, aquesta comprovació es fa amb el 
porta-mostres buit.  
Es col·loca aproximadament 0,5 grams de mostra a analitzar en el porta-mostres i s’instal·la 
en l’aparell. Es submergeix en nitrogen líquid aquest porta-mostres i un cop s’estabilitza 
l’aparell es pren la mesura de superfície,  que correspon al procés d’adsorció. 
Seguidament es retira el recipient que conté el nitrogen líquid i es submergeix el porta-
mostres en aigua. Es pren la mesura de superfície, que correspon al procés de desorció.  
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Figura 34. Aparell per a la determinació de l'àrea superficial (BET) 
6.3.2. Resultats 
S’han analitzat 0,3426 g de la uranofana sintetitzada i s’han obtingut els següents resultats 
d’àrea superficial.  
 
Taula 14. Mesures d'àrea superficial obtingudes amb el mètode BET 
Superfície d’adsorció Superfície de desorció Àrea superficial específica
m2 m2 m2/g 
1,59 11,47 33,48 
1,68 11,43 33,36 
2,27 11,45 33,42 
Realitzant la mitjana de les tres mesures s’obté que l’àrea superficial específica de la 
uranofana sintetitzada és de 33,42±0,06 m2·g-1. 
6.4. Preparació dissolucions de perclorat sòdic 
Per a la determinació del punt de càrrega zero (6.6) i els experiments d’adsorció s’utilitza 
com a medi de reacció perclorat sòdic (NaClO4·H2O), en tres concentracions diferents; 0,1 
mol·dm-3, 0,01 mol·dm-3 i 0,001 mol·dm-3. Posteriorment s’han usat les dues més 
concentrades per a l’estudi del procés d’adsorció d’estronci en uranofana. 
6.5. Descarbonatació de l’hidròxid sòdic 
Per a tornar en bàsic el pH dels medis de reacció necessaris, l’hidròxid sòdic s’ha de 
descarbonatar, per evitar la precipitació i la complexació de l’ió uranil degut a la presència de 
carbonats. En les bases concentrades, en presència de diòxid de carboni s’afavoreix la 
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reacció de formació de carbonat de sodi, aquest motiu justifica la descarbonatació de 
l’hidròxid abans d’emprar-lo en les dissolucions. (Atkinson 2002) 
Es parteix d’hidròxid sòdic 1 mol·dm-3  que convé diluir per ajustar els diferents valors de pH 
dels medis de reacció. S’ha decidit diluir el NaOH fins obtenir una concentració de 0,01 
mol·dm-3. 
Per descarbonatar-lo es col·loca, segons la Figura 35, la dissolució sobre una placa 
calefactora i agitadora, es connecta l’ampolla a una bombona de Nitrogen, es deixa 
bombollejar mentre s’agita durant uns 30 minuts amb l’escalfador connectat per facilitar la 
sortida del CO2 que conté l’aire de dins l’ampolla. 
 
Figura 35. Muntatge per a la descarbonatació de l'hidròxid sòdic 
6.6. Determinació del punt de càrrega zero 
6.6.1. Metodologia 
El punt de càrrega zero és un valor de pH, al qual, un sòlid no té càrrega superficial neta4. 
Per sota d’aquest pH predominaran les espècies protòniques, amb càrrega superficial 
positiva i per sobre la càrrega superficial serà negativa. (Villaseñor Fica sense data) 
                                                
 
 
4Que un sòlid no tingui càrrega superficial neta significa que sota aquest pH predominaran les 
espècies protòniques (superfície amb càrrega positiva) i per sobre d’aquest pH la càrrega superficial 
de l’òxid serà negativa.  
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El mètode que s’utilitza és el de valoracions de masses (MT), descrit per (Fiol i Villaescusa 
2009).  
Aquest mètode consisteix en introduir aproximadament 0,05 grams de sòlid en uns 20 vials 
de centrifugació. En aquests vials s’hi afegeixen 20ml del medi de treball que per aquest 
estudi és de perclorat sòdic, a diferents valors de pH, en un rang d’entre pH 5 i pH 12. 
S’ajusten amb àcid perclòric 0,01 mol·dm-3  i hidròxid sòdic descarbonatat (6.5) també 0,01 
mol·dm-3 i es mesura el pH de la dissolució en el moment d’afegir-la al vial que conté la 
uranofana. 
Tots aquests vials, amb la uranofana i el perclorat,  es deixen en agitació durant 24h. Passat 
aquest temps es filtra el contingut dels vials amb filtres Millipore de 0,20 micròmetres, i es 
torna a mesurar el pH de la dissolució final.  
6.6.2. Resultats 
6.6.2.1. pH en el punt de càrrega zero 
El punt de càrrega zero vindrà donat per la mostra en què la variació de pH hagi estat més 
baixa, en valor absolut, segons Equació 6. 
 
|Δ݌ܪ| ൌ |݌ܪ ݈݅݊݅ܿ݅ܽ െ ݌ܪ ݂݈݅݊ܽ| Equació 6 
En la Taula 15 i la Taula 16, es mostren els valors de pH inicial, final i variació per a cada 
concentració de perclorat sòdic.  
 
Taula 15. Massa d'uranofana, pH inicial, final i variació per a càlcul del pzc amb perclorat sòdic 0,1 mol·dm-3 
Número vial  Massa uranofana (g)  pH inicial  pH final  pH| 
1B  0,0558  4,99    4,99 
2B  0,0503  5,88  7,09  1,21 
3B  0,0563  6,99  7,11  0,12 
4B  0,0513  7,23  7,19  0,04 
5B  0,0505  7,57  7,54  0,03 
6B  0,0525  7,64  7,54  0,1 
7B  0,0525  7,72  7,64  0,08 
8B  0,0574  7,81  7,6  0,21 
9B  0,0501  7,88  7,68  0,2 
10B  0,0516  7,98  7,62  0,36 
11B  0,0505  8,07  7,64  0,43 
12B  0,0524  8,35  9,01  0,66 
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Número vial  Massa uranofana (g)  pH inicial  pH final  pH| 
13B  0,0511  8,76  8,56  0,2 
14B  0,0505  9  8,14  0,86 
15B  0,0518  9,93  8,12  1,81 
16B  0,0503  10,99  9,03  1,96 
 
Taula 16. Massa d'uranofana, pH inicial, final i variació per a càlcul del pzc amb perclorat sòdic 0,01 mol·dm-3 
Número vial  Massa uranofana (g)  pH inicial  pH final  pH| 
1A  0,0500  4,99  8,43  3,44 
2A  0,0527  6,25  8,15  1,9 
3A  0,0527  7,12  8,08  0,96 
4A  0,0505  7,41  8,06  0,65 
5A  0,0512  7,64  8,19  0,55 
6A  0,0494  7,86  8,15  0,29 
7A  0,0498  8,02  8,06  0,04 
8A  0,0511  8,56  7,94  0,62 
9A  0,0516  9,05  7,87  1,18 
10A  0,0520  9,54  7,93  1,61 
11A  0,0500  9,81  7,9  1,91 
12A  0,0502  9,95  7,91  2,04 
13A  0,0513  10,2  7,91  2,29 
14A  0,0532  10,5  7,95  2,55 
15A  0,0540  10,88  8,14  2,74 
16A  0,0530  11,04  8,15  2,89 
17A  0,0524  11,37  9,61  1,76 
18A  0,0512  11,96  11,57  0,39 
Per al càlcul del punt de càrrega zero, es representa en un gràfic pH inicial front variació de 
pH i es busca el punt on la variació de pH és nul·la, fent la intersecció de les rectes de 
variació positiva i les de variació negativa, és a dir, on hi ha el punt d’inflexió. 
Per a aquestes representacions s’han eliminat els punts que corresponen a les mostres 17A, 
18A, 13B i 16B, donat que no aporten informació per a aquest càlcul a causa de l’elevada 
dispersió que presenten.  
 
Estudi de l’eliminació d’estronci en aigües subterrànies mitjançant experiments 
d’adsorció i co-precipitació.  Pàg. 63 
 
 
 
 
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
  
 
Figura 36. Punt de càrrega zero Uranofana per a dissolució de Perclorat sòdic 0,1 mol·dm-3 
 
 
Figura 37. Punt de càrrega zero Uranofana per a dissolució de Perclorat sòdic 0,01 mol·dm-3 
 
Intersecant les rectes de regressió per a cada concentració, obtenim el pHpzc, el pH al punt 
de càrrega zero, tal com es mostra a la Taula 17. 
 
Taula 17. Valors de pH al punt de càrrega zero 
Dissolució pHpzc 
Perclorat sòdic 0,1 mol·dm-3 7,46 
Perclorat sòdic 0,01 mol·dm-3 7,93 
y = ‐1,0973x + 8,8449
R² = 0,9959
y = 0,9091x ‐ 7,0624
R² = 0,9906
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Es pot observar que tots dos valors són semblants entre sí, per a tots dos medis de reacció. 
D’acord amb (Wellman, et al. 2008) el pH teòric de càrrega zero de la uranofana és al voltant 
de 8. Els valors obtinguts donen un error d’un 0,9% i d’un 6,75% respecte al valor teòric. 
6.6.2.2. Dissolució del mineral 
Per tal de determinar el punt on el mineral es dissol menys es realitzen anàlisis 
d’espectroscòpia ICP-MS en cada pH, de les quals s’hi obté la quantitat d’elements en 
dissolució. 
6.6.2.2.1 Força iònica 0,01 mol·dm-3 
S’ha analitzat per aquesta força iònica cadascun dels vials que contenien la dissolució en la 
que es va mesurar el pH per al punt de càrrega zero.  
 
Figura 38. Uranofana en dissolució. Medi iònic 0,01 mol·dm-3 
En la Figura 38 es representen els components de la uranofana que es troben en dissolució 
un cop realitzats els experiments de determinació del punt de càrrega zero. 
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Taula 18. pH de menor dissolució per a cada element component de la uranofana en força iònica 0,01 mol·dm-3 
Element pH menor dissolució 
Ca2+ 7,64 
Si4+ 7,41 
U6+ 8,02 
 
6.6.2.2.2 Força iònica 0,1 mol·dm-3 
S’han realitzat les mateixes analítiques que en l’apartat 6.6.2.2.1. 
 
Figura 39. Uranofana en dissolució. Medi iònic 0,1 mol·dm-3 
Per a aquesta força iònica s’ha obtingut que el pH en el qual hi ha menys dissolució per a 
cada element és el que es mostra en la Taula 19. 
 
Taula 19. pH de menor dissolució per a cada element component de la uranofana en força iònica 0,1 mol·dm-3 
Element pH menor dissolució 
Ca2+ 7,81 
Si4+ 7,72 
U6+ 8,07 
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També s’ha representat el comportament en dissolució de cada ió, per a cada medi iònic. 
 
 
Figura 40. Dissolució Uranofana - Comportament de cada ió en cada medi iònic 
 
En la Figura 40 s’observa que en el cas del silici i del calci, es produeix major dissolució en 
el medi iònic més concentrat, en canvi per a l’urani el comportament és similar per a tots dos 
medis iònics.  
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6.6.2.3. Anàlisi Raman mostres tractades 
S’han realitzat analítiques per espectroscòpia Raman en diversos punts de l’experimentació, 
en el cas de la determinació del punt de càrrega zero, s’han fet analítiques en els punts de 
menor i en els de major dissolució. 
 
Figura 41. Espectre Raman i imatge mostra 4A i Espectre Raman uranofana sintetitzada. 
 
Figura 42. Espectre Raman i imatge mostra 18A i Espectre Raman uranofana sintetitzada. 
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Figura 43. Espectre Raman i imatge mostra 15B i Espectre Raman uranofana sintetitzada 
Es pot observar gran concordança entre els espectres Raman de la uranofana inicial i la 
uranofana un cop realitzat l’experiment per a la determinació del punt de càrrega zero, tal 
com es mostra en els espectres dels punts 4A i 18A, punts que corresponen a la força iònica 
de 0,01 mol·dm-3 en els punts de menor i major dissolució del mineral, respectivament. 
Pel que fa l’espectre Raman de la mostra 15B, s’observa concordança entre els pics 
característics però variació en la intensitat. Aquest espectre correspon a un punt de màxima 
dissolució en la força iònica més concentrada, la de 0,1 mol·dm-3 de perclorat sòdic. 
6.7. Adsorció 
6.7.1. Experiments de cinètica d’adsorció 
6.7.1.1. Metodologia 
Es realitzaran experiments d’adsorció, per tal de determinar la cinètica del procés, en 
períodes compresos entre 30 minuts i 48 hores. Es pesen aproximadament 0,05 grams 
d’uranofana i es col·loquen en tubs de centrífuga.  
Es prepara una dissolució de nitrat d’estronci de 10-5 mol·dm-3 en perclorat sòdic 0,1 mol·dm-
3 i també 0,01 mol·dm-3.  
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S’introdueixen 20ml de dissolució de nitrat d’estronci en perclorat sòdic en cada tub de 
centrífuga i es deixen en agitació durant el temps corresponent a cada vial. En la  
Taula 20 es mostren els temps de reacció en que s’ha realitzat cada experiment. 
 
Taula 20. Experiments de cinètica. Temps d'assaig. 
Medi iònic 0,1 mol∙dm‐3  Medi iònic 0,01 mol∙dm‐3 
Nom vial  temps (h)  Nom vial  temps (h) 
Ad9  0,5  Ad10  0,5 
Ad13  1,2  Ad14  1,2 
Ad3  2,0  Ad6  2 
Ad1  4,3  Ad5  4 
Ad2  6,0  Ad4  6 
Ad19  7,1  Ad20  7,2 
Ad11  14,8  Ad12  14,9 
Ad15  19,8  Ad16  20,1 
Ad8  24,0  Ad7  24 
Ad17  48,5  Ad18  48 
    *Rep 1  24 
    *Rep 5  6 
    *Rep 6  1 
* Aquests experiments han estat realitzats amb una concentració d’estronci superior (10-3 
mol·dm-3) als altres experiments realitzats a 10-5 mol·dm-3. 
Un cop passat el temps d’assaig de cada experiment es filtra el contingut del tub de 
centrífuga amb filtres Millipore de 0,20µm i es col·loca en un vial. Es mesura el pH i 
s’analitza la composició final del líquid. Es realitza el mateix procediment per a cada força 
iònica. 
6.7.1.2. Resultats 
En la Figura 44 i la Figura 45 es mostra la representació de la quantitat d’estronci adsorbit 
(mol·m-2) per a la força iònica 0,01 mol·dm-3 i 0,1 mol·dm-3 respectivament per a una 
concentració d’estronci aproximada de 10-5 mol·dm-3. 
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Figura 44. Representació de la cinètica d'adsorció d'estronci per a una concentració inicial d'estronci de 10-5 
mol·dm-3en medi iònic 0,01 mol·dm-3 de perclorat sòdic. 
 
Figura 45. Representació de la cinètica d'adsorció d'estronci per a una concentració inicial d'estronci de 10-5 
mol•dm-3en medi iònic 0,1 mol•dm-3 de perclorat sòdic. 
A la vista dels resultats, s’observa que la reacció és instantània, es passa de l’adsorció 
nul·la, per a temps igual a zero a adsorbir una quantitat aproximadament constant en tots els 
experiments. 
Es realitzen els càlculs suposant que es tracta d’una cinètica de pseudo-segon ordre i es 
troben els valors de la constant cinètica k (m2·mol-1·h-1) i la concentració de metall adsorbit al 
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a superfície del sòlid (mol·m-2) per a qualsevol temps de contacte, t (h) seguint el mètode i 
l’Equació 7 descrits en (Giménez, et al. 2007). 
ݐ
ሼܵݎሽ௦
ൌ 1݇ ൉ ሼܵݎሽ௦,௘௤ଶ
൅ 1ሼܵݎሽ௦,௘௤ ൉ ݐ 
 
Equació 7 
 
Fent la regressió (Figura 46 i Figura 47) de les dades d’acord amb l’Equació 7, s’obtenen els 
resultats de la 
Taula 21. Dades de cinètica d'adsorció d'estronci en uranofana Taula 21. 
 
Figura 46. Linealització i Regressió model cinètic del sistema Sr(II)-Uranofana per a medi iònic 0,1 mol·dm-3 
 
 
Figura 47. Linealització i Regressió model cinètic del sistema Sr(II)-Uranofana per a medi iònic 0,01 mol•dm-3 
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Taula 21. Dades de cinètica d'adsorció d'estronci en uranofana 
Sr (II) -Uranofana k (m2·mol-1·h-1) {Sr}s,eq (x10-5 mol·m-2) R2 
Medi 0,1 mol·dm-3 
Perclorat Sòdic 
18499,3 4,52 0,9901 
Medi 0,01 mol·dm-3 
Perclorat Sòdic 
153,7 91,10 0,9978 
D’aquests resultats podem veure que la reacció és molt més ràpida en el medi iònic més 
concentrat que en el de menor concentració, això explicaria la Figura 45 que té una elevada 
dispersió en els experiments de menor durada, ja que l’estacionari s’assoliria molt 
ràpidament.  
També s’han realitzat uns altres experiments en el medi iònic de 0,01 mol·dm-3 amb una 
concentració d’estronci superior, concretament de 10-3 mol·dm-3; l’objectiu d’aquests 
experiments és contrastar si la dispersió que es dóna en els primers experiments és deguda 
als límits de detecció de l’espectròmetre ICP-MS.  
 
Figura 48. Representació de la cinètica d'adsorció d'estronci per a una concentració inicial d'estronci de 10-3 
mol·dm-3 en medi iònic 0,01 mol·dm-3 de perclorat sòdic. 
En la Figura 48 sí que s’observa un estacionari clar a partir de les 24h d’experimentació. 
Amb aquestes dades també es realitza el mateix tractament de dades (Figura 49), obtenint-
se els resultats de la Taula 22. 
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Figura 49. Linealització i Regressió model cinètic del sistema Sr(II)-Uranofana per a medi iònic 0,01 mol•dm-3 
 
Taula 22. Dades de cinètica d'adsorció d'estronci en uranofana. 
Sr (II) -Uranofana k (m2·mol-1·h-1) {Sr}s,eq (x10-5 mol·m-2) R2 
Medi 0,01 mol·dm-3 
Perclorat Sòdic 
212,4 221,95 0,9999 
Analitzant les dades obtingudes dels experiments de cinètica, s’observa que a major temps 
de contacte major adsorció d’estronci, concretament s’adsorbeix, aproximadament, entre un 
9% a 1h i un 12% a 6 i 24h, fet que posa de manifest que l’estacionari de la reacció ja 
s’hauria assolit a les 6h. Malgrat aquests percentatges, l’adsorció és molt ràpida; ja que 
instantàniament s’ha adsorbit la major part del metall que pot admetre el mineral. En la Taula 
23 es detalla la concentració inicial d’estronci, la final i el percentatge d’estronci adsorbit per 
a cada un d’aquests últims experiments d’adsorció.  
 
Taula 23. Concentració d'estronci inicial i final i percentatge d'estronci adsorbit per a cada experiment a 
concentració aproximada de 10-3 mol·dm-3 d' Sr 
Nom vial  temps (h)  [Sr]0 (mol∙dm‐3)  [Sr]t (mol∙dm‐3)  % Sr ads. 
Rep 6  1  7,3043E‐04  6,6309E‐04  9,22% 
Rep 5  6  7,3043E‐04  6,3684E‐04  12,81% 
Rep 1  24  7,3043E‐04  6,3912E‐04  12,50% 
S’ha preestablert una hipòtesi de que la cinètica que seguirà aquesta adsorció és una 
cinètica de pseudo-segon ordre, però això cal comprovar-ho. Per tal de realitzar aquesta 
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comprovació es representa en la ¡Error! No se encuentra el origen de la referencia. la 
cinètica de primer ordre.  
S’han comprovat altres models cinètics, com el model de primer ordre, en el qual s’obté un 
coeficient de regressió molt baix, per tant es veu que les dades no s’ajusten a aquest model. 
Caracterització del mineral després del tractament cinètic d’adsorció 
Un cop realitzat l’experiment cinètic d’adsorció, al sòlid restant se li realitza un anàlisi Raman 
per caracteritzar-lo, es contrastarà amb el mineral inicial (6.1) i el mineral co-precipitat (6.2). 
 
Figura 50. Comparació d’espectres Raman mostra després del tractament AD2, uranofana sintetitzada i co-
precipitada. Imatge microscòpia anàlisi mostra AD2. 
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Figura 51. Comparació d’espectres Raman mostra després del tractament AD9, uranofana sintetitzada i co-
precipitada. Imatge microscòpia anàlisi mostra AD9. 
 
Figura 52. Comparació d’espectres Raman mostra després del tractament AD17, uranofana sintetitzada i co-
precipitada. Imatge microscòpia anàlisi mostra AD17. 
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Figura 53. Comparació d’espectres Raman mostra després del tractament AD18, uranofana sintetitzada i co-
precipitada. Imatge microscòpia anàlisi mostra AD18. 
 
En tots quatre casos s’observa que la uranofana no canvia la seva estructura, ja que 
apareixen les mateixes bandes característiques que el sòlid tenia quan va ser sintetitzat. 
Tampoc apareixen les bandes que corresponen als enllaços que té la uranofana co-
precipitada i es podria pensar que l’estronci que es vol adsorbir en aquest mineral no 
substitueix el calci que el mineral conté. Les mostres corresponen als punts Ad9 (0,5h, força 
iònica 0,1mol·dm-3), Ad2 (6h, força iònica 0,1mol·dm-3), Ad17 (48h, força iònica 0,1mol·dm-3) 
i Ad18 (48h, força iònica 0,01mol·dm-3).  
També s’ha analitzat el sòlid després dels experiments d’adsorció complementaris, els que 
s’han realitzat a major concentració d’estronci, concretament a 10-3 mol·dm-3. 
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Figura 54. Comparació d’espectres Raman mostra després dels tractaments Rep1 i Rep6, uranofana sintetitzada i 
co-precipitada. Imatge microscòpia anàlisi mostres Rep1 (color vermell) i Rep6 (color taronja). 
Els resultats segueixen invariants respecte els experiments d’adsorció, en tots dos casos 
s’aprecia una gran semblança entre els espectres abans i després del tractament, això 
significa que el tractament d’adsorció no afecta a l’estructura del mineral. Probablement el 
procés d’incorporació de l’estronci a l’estructura cristal·lina de la uranofana o bé el procés de 
substitució del calci per estronci requereix més temps del que s’ha emprat per realitzar 
aquest estudi ja que tots dos processos impliquen canvis en els enllaços químics d’un 
mineral.  
6.7.2. Efecte de la concentració d’estronci inicial 
6.7.2.1. Metodologia 
Per tal d’avaluar l’efecte que pot tenir en l’adsorció la variació de la concentració d’estronci 
inicial i definir les isotermes que descriuen aquesta adsorció es realitzen diversos 
experiments d’adsorció variant-ne les concentracions inicials.  
Es preparen 10 dissolucions amb les concentracions que s’indiquen en la Taula 24. 
Taula 24. Concentracions inicials d'estronci 
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S’introdueixen 20 ml de cada dissolució, procurant que totes estiguin a un pH similar, en 
tubs de centrífuga. Es deixen en agitació durant 24h.  
Transcorregut aquest temps es filtra el contingut dels tubs amb filtres Millipore de 0,20 µm i 
es col·loca en un vial. Es mesura el pH i s’analitza la composició final del líquid. Es realitza el 
mateix procediment per a cada força iònica. 
6.7.2.2. Resultats 
En la Figura 55 i la Figura 57 es mostra la representació de les isotermes de Langmuir 
obtingudes en els experiments d’adsorció. Es representa la concentració d’estronci inicial 
(mol·dm-3) en front de la concentració d’estronci adsorbit (mol·m-2). 
 
Figura 55. Isoterma de Langmuir Sr(II)-Uranofana. Medi iònic 0,1 mol·dm-3 
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Figura 56. Paràmetres isoterma Langmuir Sr(II)-Uranofana. Medi iònic 0,1 mol·dm-3. 
 
Figura 57. Isoterma de Langmuir Sr(II)-Uranofana. Medi iònic 0,01 mol·dm-3 
 
 
Figura 58. Paràmetres isotermes de Langmuir. Medi iònic 0,01 mol·dm-3 
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D’aquests experiments es poden trobar els paràmetres que defineixen aquestes isotermes 
d’acord amb (Giménez, et al. 2007) d’on en sorgeix l’Equació 3  que es linealitza com 
l’Equació 8. 
ሾܵݎሿ
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1
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Equació 8 
 
Fent la regressió (Figura 56 i Figura 58) d’acord amb l’Equació 8 s’obtenen els resultats de la  
Taula 25. 
 
Taula 25. Paràmetres isotermes de Langmuir. 
Sr (II) -Uranofana KL (dm3·mol-1) ડ࢓ࢇ࢞ (mol·m-2) R2 
Medi 0,1 mol·dm-3 
Perclorat Sòdic 
1,748·10-3 2605,71 0,9668 
Medi 0,01 mol·dm-3 
Perclorat Sòdic 
3,686·10-3 2552,18 0,9965 
S’han descartat els punts 1, 2, 6 i 9 de la sèrie D d’experiments, que corresponen al medi 
iònic més concentrat i també els punts 3 i 6 de la sèrie E, corresponents al medi iònic de 
baixa concentració, ja que aquests punts aportaven error en els resultats, allunyant-se de la 
mitjana de la resta d’experiments. 
Una altra forma de quantificar l’adsorció és el càlcul del percentatge d’estronci que ha 
desaparegut de la dissolució.  
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Figura 59. Percentatge d'estronci adsorbit en funció de la concentració inicial d'estronci. 
En la Figura 59 s’hi troben representats els valors de concentració inicial d’estronci i la 
quantitat d’estronci que s’ha adsorbit (en percentatge). A la vista dels resultats es pot 
observar que ha desaparegut un màxim d’un 37% de l’estronci inicial en el medi iònic més 
concentrat i un 92% de l’estronci inicial en l’altre medi iònic, ambdós punts corresponents als 
experiments de menor concentració. També s’observa que s’arriba a una saturació en tots 
dos medis iònics al voltant del 30% per a les concentracions més elevades. 
 
Taula 26. Variació del pH en experiments de concentració d'estronci variable. 
 pH inici  pH final    pH inici  pH final 
1D  6,59  6,98  1E  6,11  6,51 
2D  6,77  6,95  2E  6,2  6,59 
3D  6,92  7,11  3E  6,37  6,76 
4D  6,97  7,17  4E  6,53  6,89 
5D  6,99  7,14  5E  6,52  6,92 
6D  6,46  7,19  6E  6,72  7,09 
7D  6,48  7,19  7E  6,74  7,15 
8D  6,51  7,1  8E  6,78  7,23 
9D  6,52  7,14  9E  6,81  7,25 
10D  6,49  7,09  10E  6,79  7,27 
Mitjana  6,67  7,11    6,56  6,97 
Desviació 
Estàndard 
0,22  0,08    0,26  0,28 
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En aquest cas, els experiments són a pH constant, un pH mitjà de 6,67 i 6,56 i un cop 
transcorregut el temps d’experimentació tendeixen a estabilitzar-se en pH’s pròxims a 7, és 
a dir pròxims al punt de càrrega zero.  
6.7.3. Adsorció d’estronci en funció del pH 
6.7.3.1. Metodologia 
També s’avaluarà l’efecte del pH en l’adsorció d’estronci en uranofana. Per fer-ho es farà un 
escombrat en el rang de pH entre 5 i 12, amb una dissolució que tingui una concentració 
d’estronci de 10-3 mol·dm-3.  
Es pesen 0,05 g d’uranofana i s’introdueixen en un tub de centrífuga. En aquest tub s’hi 
introdueix la dissolució de Perclorat Sòdic que conté l’estronci dissolt, havent-hi ajustat el pH 
prèviament i es deixarà en agitació durant 24h. 
L’ajust del pH es realitzarà amb l’ajut d’àcid perclòric i hidròxid potàssic, per evitar afectar al 
medi de reacció. 
Un cop passat el temps d’assaig de cada experiment es filtra el contingut del tub de 
centrífuga amb filtres Millipore de 0,20µm i es col·loca en un vial. Es mesura el pH i 
s’analitza la composició final del líquid.  
6.7.3.2. Resultats 
En la Figura 60 es mostra quantitat d’estronci adsorbit (mol·m-2) en funció del pH d’equilibri.  
 
Figura 60. Adsorció Sr(II) - Uranofana a pH variable en funció del pH 
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En ambdós casos es diferencien dues tendències clares pel que al procés d’adsorció una 
tendència constant de desaparició d’estronci (és a dir adsorció) compresa entre els pH’s de 
4 a 10 aproximadament i una tendència creixent amb el pH en pH’s superiors a 10. El fet de 
que desaparegui més estronci a pH superiors a 10 es deu a que s’està treballant per sobre 
del punt de càrrega zero, fet que implica que les càrregues superficials en el mineral són 
negatives, fet que facilita l’adsorció de l’estronci, ja que es tracta d’un catió.  
També comentar, que en totes dues sèries d’experiments F (Medi iònic 0,1 mol·dm-3) i G 
(Medi iònic 0,01 mol·dm-3), tal com es mostra en la Taula 27, el pH final (un cop 
transcorregut el temps d’experimentació, 24h) és pròxim al pH del punt de carrega zero del 
mineral, és a dir que el sistema tendeix a estabilitzar-se en punts pròxims a aquests pH’s. En 
aquesta Taula també s’observa la zona de treball per sobre del pHpzc, ja que els pH’s finals 
d’aquests punts (els corresponents als experiments 9 i 10 de cada sèrie) són més elevats al 
pHpzc.  
 
Taula 27. Número d'experiment, pH inici i final d'adsorció a pH variable 
Experiment pH inici pH final Experiment pH inici pH final 
1F 5,06 8,15 1G 4,25 7,77 
2F 5,85 7,88 2G 6,64 7,71 
3F 7,01 7,91 3G 6,99 7,66 
4F 7,61 7,87 4G 7,51 7,56 
5F 7,99 7,86 5G 8,27 7,57 
6F 8,53 7,84 6G 9,25 7,56 
7F 9,29 7,82 7G 9,47 7,58 
8F 10,05 7,81 8G 9,97 7,21 
9F 10,97 10,22 9G 10,98 10,02 
10F 11,98 11,84 10G 11,72 11,48 
També s’ha calculat el percentatge d’estronci adsorbit en cada experiment. En la Figura 61 
s’hi troba aquest càlcul, que dóna una tendència mitjana d’un 15-20% d’estronci adsorbit tant 
en un medi iònic com en l’altre. La tendència que segueixen els experiments és idèntica en 
ambdós medis iònics. 
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Figura 61. Percentatge d'estronci adsorbit 
 
Tal com s’ha comentat anteriorment, els experiments a pH superior a 10 donen uns valors 
d’adsorció més elevats (entre un 35 i 45%), degut a l’increment de càrregues negatives en la 
superfície del mineral a valors de pH superiors al pHpzc. 
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7. Cost 
7.1. Cost de material fungible, reactius, analítiques i 
consumibles. 
 
Taula 28. Cost de material fungible, reactius, analítiques i consumibles 
Concepte U.v. Q. Preu 
 (€) 
Total (€) %  
/ 
 total 
MATERIAL FUNGIBLE DE LABORATORI      
Bata de laboratori u. 1 15 15 
Càpsula d'evaporació de porcelana fons 
pla 
u. 1 1,34 1,34 
Embut u. 1 1,51 1,51 
Embut pesasubstàncies 10ml u. 1 13,51 13,51 
Escobilló d'ús general u. 1 2,16 2,16 
Escorredor per a material de laboratori u. 1 28,07 28,07 
Espàtula amb cullera plana u. 1 1,2 1,2 
Filtres millipore 0,22micres, 200u. pack 1 250 250 
Flascó de HDPE boca ampla u. 10
0
0,37 37 
Flascó netejador de coll estret u. 2 2,68 5,36 
Gel de sílice per a dessecador kg 1 14,5 14,5 
Got de precipitats 100ml u. 3 0,63 1,89 
Got de precipitats 500ml u. 3 1,3 3,9 
Got de precipitats 50ml u. 3 0,6 1,8 
Gradeta universal per a tubs u. 2 12,04 24,08 
Guants d'un sol ús, nitril, 100u. c. 2 6,19 12,38 
Làmina de tancament Parafilm M u. 1 24,72 24,72 
Matrau aforat classe A amb tap de plàstic 
1000ml 
u. 1 7,67 7,67 
Matrau aforat classe A amb tap de plàstic 
100ml 
u. 4 2,66 10,64 
Matrau aforat classe A amb tap de plàstic 
500ml 
u. 2 5,19 10,38 
Matrau aforat classe A amb tap de plàstic 
50ml 
u. 2 2,36 4,72 
Matrau esfèric esmerilat de tres boques, 
1000ml 
u. 1 18,53 18,53 
Matrau Kitasato esmerilat amb oliva lateral 
500ml 
u. 1 13,24 13,24 
Paper d'alumini u. 1 1,9 1,9 
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Concepte U.v. Q. Preu 
 (€) 
Total (€) %  
/ 
 total 
Pipeta graduada de vidre, classe A, 10ml u. 1 1,3 1,3
Pipeta graduada de vidre, classe A, 1ml u. 1 1,34 1,34
Pipeta graduada de vidre, classe A, 20ml u. 1 1,92 1,92
Pipeta graduada de vidre, classe A, 20ml u. 1 1,92 1,92
Pipeta graduada de vidre, classe A, 5ml u. 1 1,14 1,14
Pipeta Pasteur graduada de polietilè, 7ml 
capacitat total 
c. 1 8,51 8,51
Plaques de petri diàmetre 90mm, poliestirè c. 1 43,2 43,2
Probeta graduada de base hexagonal, 
classe A, 250ml 
u. 1 9,96 9,96
Rellotge avisador digital u. 1 9,36 9,36
Taps de plàstic per esmerilats u. 2 0,55 1,1
Termòmetre de varilla u. 1 6,01 6,01
Tub de centrífuga graduat de poliporpilè, 
50ml 
u. 15
0
0,12 18
Ulleres de seguretat u. 1 10 10
Varilla per a agitació u. 1 0,49 0,49
Varilles per agitació magnètica, cilíndriques u. 4 1,29 5,16
Vidre de rellotge 100mm u. 4 1,11 4,44
Vidre de rellotge 45mm u. 4 0,54 2,16
Xeringa d'un sol ús, estèril, 10 ml c. 1 14,24 14,24
   Subtotal 645,75 4,78%
      
REACTIUS      
Acetat de calci, 250g u. 1 17,54 17,54
Àcid clorhídric 35% Extra Pure L 1 9,95 9,95
Àcid nítric 1M L 1 17,15 17,15
Àcid perclòric 60% L 1 67,45 67,45
Etanol 96% L 1 13,48 13,48
Hidròxid sòdic 1M L 1 12,5 12,5
Metasilicat de sodi, 25g u. 1 22,47 22,47
Nitrat d'estronci, 100g u. 1 22,47 22,47
Nitrat d'uranil, 100g u. 1 232,00 232,00
Perclorat de sodi, 500g u. 1 46,92 46,92
   Subtotal 461,93 3,42%
      
ANALÍTIQUES      
Difracció de raigs X h. 2 21,2 42,4
ICP-MS u. 36
0
33 11880
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Concepte U.v. Q. Preu 
 (€) 
Total (€) %  
/ 
 total 
Raman u. 32 13,5 432 
  Subtotal 12354,4 91,43%
      
DESPESES       
Subministrament elèctric kWh 16
5
0,12 19,8 
Subministrament d'aigua m3 30 1 30 
   Subtotal 49,8 0,37%
     
     
  Subtotal 13511,88 
   I.V.A. 
(21%) 
2837,49 
   TOTAL € 16349,37 
     
      
     100,0%
 
El cost de material de laboratori, els reactius necessaris per als experiments i la neteja del 
material i les despeses generades per consums d’aigua i electricitat ascendeix a 17600 € 
aproximadament.  
 
7.2. Instrumentació 
En la Taula 29, es mostren les amortitzacions dels equips de laboratori, que s’han calculat 
tenint en compte la vida útil de l’aparell i el temps que aquest s’ha utilitzat.  
 
Taula 29. Amortitzacions equips laboratori. 
Concepte Q Valor  
Amortitzable
 (€) 
Vida 
 útil 
(anys) 
Ús       
(dies) 
Cost   
(€) 
EQUIPAMENT DE LABORATORI       
Accesori per agitador rotatiu, 
subjecció vertical 
u. 1 113,48 5 15 0,93 
Agitador magnètic amb calefacció i u. 1 325,38 10 10 0,89 
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placa ceràmica 
Agitador rotatiu  u. 1 990,93 5 15 8,14 
Bany d'ultrasons amb calefacció u. 1 540,12 10 3 0,44 
Dessecador per a buit, amb tapa i 
clau de vidre 
u. 1 95,93 10 15 0,39 
Pipetejador macro amb filtre Easy9 u. 1 28,92 2 15 0,59 
Refrigerador serpentí u. 1 10,78 5 2 0,01 
Soport de peu, trípode u. 1 12,04 10 10 0,03 
pH-metre u. 1 399 2 15 8,20 
    Subtotal 19,64 
 
El cost de l’ús dels aparells de laboratori ascendeix a uns 20€ aproximadament. 
 
 
7.3. Costos d’enginyeria 
Taula 30. Nombre d'hores invertides en cada apartat d'aquest PFC 
COSTOS ENGINYERIA    h. treball 
Laboratori   
Treball previ  7,5 
Síntesi dels sòlids  8,25 
Filtratge dels sòlids  9 
Posada en marxa bomba Parr  5,25 
Filtratge sòlids bomba Parr  3 
Tamisat Uranofana  2 
Experimentació punts de càrrega zero  18,5 
 
  
Confecció memòria   
Estat de l'art Sr  4 
Estat de l'art Raman  4 
Estat de l'art ICP‐MS  2 
Estat de l'art EGP  2 
Metodologia experimental  15 
Bibliografia  2 
Estat de l'art DRX i anàlisi DRX  2 
Redacció i càlculs pzc  2 
Redacció i càlculs experimentació  20 
Pàg. 90  Memòria 
 
COSTOS ENGINYERIA    h. treball 
Correcció memòria  21,75 
Impacte ambiental  4 
Pressupost  3,5 
Conclusions  5 
 
 Total projecte 
  140,75 
 
El total d’hores invertides en aquest projecte, entre les hores dedicades al laboratori i les 
dedicades a la confecció del document de memòria i tractament de dades, és de 141 
aproximadament. 
 
Taula 31. Costos d'enginyeria 
Nombre 
d'hores  
€/h.  Total 
140,75  32     4.504,00 €  
  I.V.A. 
(21%) 
       945,84 €  
       5.449,84 €  
 
En total els costos d’enginyeria ascendeixen a uns 5500 €, 
7.4. Cost total 
Taula 32. Resum i totalització del cost d'aquest PFC 
PRESSUPOST 
Concepte    Total (€)  % respecte total 
Material de laboratori    645,75 €  2,96% 
Equipament de laboratori    19,64 €  0,09% 
Reactius    461,93 €  2,12% 
Analítiques    12.354,40 €  56,61% 
Despeses    49,80 €  0,23% 
     
 Total pressupost  13.531,52 €  75,03% 
  I.V.A. (21%)  2.841,62 €   
 TOTAL  16.373,14 €   
COSTOS D'ENGINYERIA 
  Total enginyeria  4.504,00 €  24,97% 
  I.V.A. (21%)  945,84 €   
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 TOTAL  5.449,84 €   
 TOTAL A.IMPOSTOS  18.035,52 €  100,0% 
  TOTAL PRESSUPOST  21.822,98 €   
 
El cost total d’aquest PFC ascendeix a 22.000 €, dels quals un 75% corresponen als costos 
de l’experimentació i del material de laboratori i un 25% a costos d’enginyeria. 
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8. Planificació 
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Conclusions 
A la vista dels resultats obtinguts en els experiments realitzats, s’ha arribat a les següents 
conclusions: 
- S’ha sintetitzat un silicat d’uranil com és la uranofana i s’han contrastat els espectres 
Raman i DRX obtinguts amb els d’una base de dades (RRUFF sense data), tal com 
s’aprecia a la Figura 20 i a la Figura 22. 
 
- S’ha sintetitzat, mitjançant co-precipitació un silicat d’uranil, amb proporcions 
estequiomètriques de calci i estronci i també s’ha contrastat amb altres estudis 
(Douglas, et al. 2002) els pics característics del sòlid amb estronci en els DRX. 
També s’han contrastat les imatges SEM (Figura 29 i FiFigura 30) en les quals s’hi 
observen similituds entre elles.  
 
- Per tal de determinar les condicions de treball òptimes del sòlid sintetitzat cal 
caracteritzar el sòlid i trobar-ne els paràmetres que el caracteritzen. Per fer-ho s’han 
determinat, l’àrea superficial de la uranofana, amb el mètode BET que és de 
33,42±0,06 m2·g-1 d’uranofana; també el punt de càrrega zero de la uranofana que 
es dona a valors de pH d’entre 7,5 i 7,9 i finalment s’han determinat les condicions 
de pH en les quals el mineral es dissol menys. 
 
 
- La cinètica d’adsorció del sistema Sr2+-Uranofana ve definida per una equació de 
pseudo-segon ordre, és a dir, hi ha quimiadsorció. La constant cinètica que defineix 
aquest procés en medi iònic de concentració 0,01 mol·dm-3 és de 212,4 m2·mol-1·h-1 i  
el temps de contacte entre les dues fases per a arribar a l’estacionari ha estat de 
24h, tal com s’aprecia a la Figura 48. 
 
- El model d’isotermes de Langmuir és el que millor s’ajusta a les dades experimentals 
obtingudes, ja que  tal com s’aprecia a la Figura 11 i en aquest estudi (Figura 55 i 
Figura 58), es dóna una major adsorció per a concentracions d’estronci més baixes, 
que va estabilitzant-se per a concentracions més elevades. També s’observa que 
ajusta a les dades experimentals en la Figura 56 i la Figura 58 amb uns valors de 
capacitat màxima de 3,42 ·10-3 i 1,21·10-3 mol·m-2 per a medi iònic 0,01 i 0,1 mol·dm-
3, respectivament. 
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- El medi iònic no afecta significativament al mecanisme d’adsorció en els experiments 
de pH variable, ja que s’obtenen resultats molt similars amb tots dos medis iònics, en 
canvi a concentracions majors d’estronci s’adsorbeix major quantitat en el medi iònic 
menys concentrat; donat que el medi iònic conté ions Na+, a major concentració es 
produeix major competència entre els ions d’estronci i els de sodi, donant així una 
adsorció menor en el medi iònic més concentrat; per tal de corroborar-ho caldria 
realitzar experiments de desorció. 
 
- El pH influeix en la quantitat d’estronci que és capaç d’adsorbir la uranofana, a 
pH>pHpzc s’adsorbeix major quantitat d’estronci que a pH<pHpzc, degut a les 
interaccions electrostàtiques que es donen a la superfície del mineral. Aquestes 
interaccions venen donades per la presència (en medi bàsic) de grups OH-, que 
confereixen una càrrega negativa a la superfície del sòlid, el qual té més tendència a 
atreure ions de càrrega positiva com Sr2+. 
 
- En aquest projecte s'ha estudiat el sistema format per la uranofana i el Sr en 
dissolució i s'ha aconseguit determinar que la uranofana reté l’estronci en la seva 
superfície, és a dir, l’adsorbeix. En conseqüència, la presència d'uranofana en el procés 
d'alliberació de l'estronci podria ajudar a retardar la migració de l’element cap a l'escorça 
terrestre.  
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Impacte Ambiental 
L’estudi d’impacte ambiental (EIA) és un procés la finalitat del qual és identificar, interpretar i 
prevenir les conseqüències  que accions, projectes públics o privats poden causar sobre 
l’equilibri  ecològic, el manteniment de la qualitat de vida i la preservació dels recursos 
naturals. La seva principal utilitat és prevenir i comunicar els efectes o conseqüències que 
aquestes accions poden tenir sobre l’entorn.  
Primer que res cal diferenciar dos tipus d’estudi d’impacte ambiental (EIA). Per una banda el 
causat per la implementació d’aquest PFC en la gestió dels residus nuclears  i per altra 
banda l’impacte ambiental que causarà, en forma de consum d’energia i de generació de 
residus. 
Impacte ambiental degut a la implantació del projecte en la gestió dels residus nuclears: 
Aproximadament un 20% de l’energia elèctrica produïda a Espanya l’any 2013 era provinent 
de centrals nuclears. Per produir-la s’empren combustibles nuclears, que un cop acabat el 
seu procés de cremat generen uns residus de difícil gestió i d’elevat risc per al medi ambient.  
Aquests residus necessiten estar confinats en llocs adequats durant llargs períodes de 
temps i es necessiten barreres que mantinguin aquests residus confinats durant el màxim 
temps possible. Una d’aquestes barreres, intrínseca del propi CNG (la uranofana es pot 
formar en les condicions de dissolució del CNG, d’acord amb (Komarneni i Roy 2003)), és la 
que s’ha estudiat en aquest PFC, el mineral uranofana que s’ha demostrat que pot retenir en 
la seva superfície un producte de fissió, com és l’estronci i per extensió l’anàleg radioactiu 
estronci-90.  
 
Impacte ambiental degut a la realització dels experiments necessaris per a la confecció 
d’aquest PFC: 
El major impacte ambiental que ha causat la realització d’aquest projecte són els residus 
que contenen urani, ja sigui en forma d’uranofana o dissolucions d’urani dissolt. Tots 
aquests residus, que contenen urani n’és de vital importància la recollida, el confinament i el 
tractament.  
Tot material de vidre que hagi estat en contacte amb dissolucions d’urani, s’ha de netejar 
amb àcid concentrat per tal d’arrossegar tot l’urani residual. La mescla d’urani i àcid es 
guarda en garrafes etiquetades com a residus d’urani en medi àcid, els quals s’intenten 
concentrar al màxim per reduir al màxim la quantitat que se’n generen.  
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També es recullen amb el mateix precepte les dissolucions sobrants de la síntesi i filtratge 
dels sòlids. 
De la mateixa forma que es confinen els residus líquids, també es fa amb tot material d’un 
sol ús, per exemple; paper, xeringues, guants i paper de filtre també es guarda i un servei 
extern en realitza la gestió. 
Al tractar-se de productes que contenen urani és important que en tota manipulació es 
segueixin les normes de treball en un laboratori, i l’ús de material i aparells que garanteixin 
aquesta seguretat. L’ús de guants i ulleres de seguretat, la realització dels experiments dins 
la campana extractora, per evitar la inhalació de la pols del mineral i la seguretat durant la 
neteja amb l’ús d’àcids concentrats. 
Totes aquestes normes garanteixen que aquests residus no impactin amb el medi ambient 
de forma directa, causant conseqüències irremeiables com la contaminació de jaciments 
d’aigua subterrània, rius i mar; causat pel vessament d’aquests residus en el sistema públic 
de clavegueram. 
Un altre aspecte a tenir en compte en l’impacte ambiental d’aquest PFC és el consum 
d’electricitat, que representa una producció de gasos d’efecte hivernacle i de residus 
radioactius. Segons (WWF 2014), s’estableix que els valors d’emissions i residus radioactius 
són els que es mostren en la Taula 33. Amb aquests valors i els consums que es realitzen 
per l’ús de cada aparell en el laboratori es poden calcular les emissions generades en la 
realització d’aquest PFC. 
 
Taula 33. Emissions atmosfèriques i Residus radioactius produïts en la generació d'energia elèctrica a Febrer 
2014. (WWF 2014) 
Emissions atmosfèriques 
Diòxid de carboni (CO2) 0,054 kg/kWh 
Diòxid de sofre (SO2) 0,089 g/kWh 
Òxids de nitrogen (NOx) 0,072 g/kWh 
Residus radioactius 
Baixa i mitjana activitat 0,00239 cm3/kWh 
Alta activitat 0,292 mg/kWh 
 
En la Taula 34 es mostren les potències, hores d’utilització i consum dels diferents aparells 
elèctrics emprats en el laboratori. 
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Taula 34. Potència i consum aparells emprats en la realització d'aquest PFC. 
Aparell Potència Nominal 
(kW) 
Temps de funcionament 
(h) 
Consum d'energia 
(kW·h) 
Estufa SELECTA 1 48 48 
Agitador/Calefactor 0,6 70 42 
Campana 0,4 80 32 
Agitador 0,2 95 19 
Agitador magnètic 0,2 35 7 
Ultrasons 0,5 2 1 
Raman 1 13 13 
Bomba de buit 0,3 10 3 
 TOTAL  165 kW·h 
 
Amb aquests consums es calculen les emissions atmosfèriques i la quantitat de residus 
radioactius generats en la realització d’aquest PFC. 
 
Taula 35. Emissions atmosfèriques i residus radioactius generats en la confecció d'aquest PFC. 
Emissions atmosfèriques 
Diòxid de carboni (CO2) 8,91 kg 
Diòxid de sofre (SO2) 14,69 kg 
Òxids de nitrogen (NOx) 0,01 kg 
Residus radioactius 
Baixa i mitjana activitat 3,94E-07 m3 
Alta activitat 0,00005 kg 
 
En la Taula 35, es mostra la contribució d’aquest PFC a l’efecte hivernacle i a la generació 
de residus radioactius.  
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Agraïments 
Cal remarcar que la confecció d’aquest treball no hagués estat possible sense els 
coneixements adquirits durant la carrera al llarg de totes les assignatures del pla docent i 
dels professors que les imparteixen. 
Alhora, cal fer una menció important a la tutora, la Sandra, que ha estat sempre a sobre, tant 
en l’experimentació com en les correccions de la memòria.  
També, recordar que aquest PFC forma part del projecte BES-2012-053098, del Ministeri 
d’Economia i Competitivitat del govern Espanyol, i que sense el finançament aportat no 
n’hagués estat possible la seva confecció. 
En últim lloc, només resta agrair a la família i amics que m’han donat suport durant el temps 
que ha durat la realització d’aquest PFC. 
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10. Annex 
10.1. Annex 1 - CD 
Adjunt a aquest document es troba un CD que conté el document de la memòria en format 
PDF i els fulls de càlcul emprats per a calcular i registrar cada dada donada en aquest PFC, 
en format Excel. 
En el document Excel anomenat Punt de Càrrega Zero, s’hi troben els càlculs dels punts de 
càrrega zero en els tres medis iònics, així com també la dissolució del mineral resultat de la 
co-precipitació. 
En el document Excel anomenat Experiments d’adsorció, s’hi troben diverses pestanyes 
amb tots els experiments d’adsorció que s’han realitzat, que són les següents: 
- E. Cin. Prep: Són els càlculs de preparació de dissolucions dels experiments de 
cinètica. 
- E. Cinètica: Són els càlculs dels models cinètics tant de primer com de pseudo-
segon ordre.  
- E. Isoter. Prep: Són els càlculs de les dissolucions necessàries per als experiments 
d’adsorció per a trobar les isotermes.  
- Isotermes (I) i (II): Són els càlculs de les isotermes d’adsorció. Ambdues pestanyes 
donen la mateixa informació però en la (II) s’hi ha eliminat els punts assenyalats en 
la memòria, que afegien dispersió al sistema. 
- Influència pH (I) i (II): Són els càlculs dels experiments a pH variable. La 
nomenclatura (I) i (II) correspon al mateix cas exposat per les isotermes. 
- Pes total d’uranofana: Són els càlculs per al càlcul del rendiment de reacció de 
síntesi de la uranofana. 
En la carpeta EDX, s’hi troben els documents Word i les imatges corresponents a les 
analítiques EDX, realitzades als sòlids sintetitzats. 
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